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Spectroscopia de radio-frecventä s-a născut în 1938, când Rabi si 
echipa sa de la Universitatea Columbia au înregistrat pentru prima dată 
tranzitiile rezonantei paramagnetice nucleare. Publicarea realizărilor 
tehnice în acest domeniu începând cu anul 1945 a dus la dezvoltarea 
rapidă a unor noi metode de spectroscopie în radiofrecventä. In acești 
ani, principiile detectärii rezonantei paramagnetice electronice au 
fost elaborate de Zavoisky (URSS), ale rezonantei nucleare de Purceii 
și Felix Bloch (SUA) si ale rezonantei feromagnetice de Griffiths 
(Marea Britanie). De la primele înregistrări ale rezonantei magnetice 
nucleare și electronice, spectroscopia de radiofrecventá s-a dezvoltat 
fără încetare de-a lungul mai mult de un sfert de secol. Concomitent, 
au fost inventate aplicații importante și ingenioase ale acestor 
metode. Începând cu cele mai naturale aplicaţii, cum ar fi măsurarea 
momentului static nuclear și structura nivelurilor atomice, tehnicile 
fasciculului atomic și metodele radio-electronice ale spectroscopiei de 


radiofrecventä au devenit instrumente din ce in ce mai importante in 
studierea proprietätilor detaliate ale materiei condensate. 


Până in 1950, Alfred Kastler si Jean Br ossei au declarat principiile 
metodelor optice ale spectroscopiei de radiofrecventá. Acestea au 
condus la progrese semnificative în cunoștințele despre nivelurile 
atomice și nucleare, încă de la primele experimente de succes din 1952. 
Acest nou domeniu de știință a dat naștere si la probleme privind 
interacțiunile dintre atomi și câmpul de radiații (se pot rezolva acum 
interacțiuni care implică energii ca mic ca 10-ri la 10-ib ev. 


Rezultatele importante obținute prin metodele optice de spectroscopie 
în radiofrecventä* apar parțial deoarece (în acest caz) tranzitiile 
între subnivelurile Zeeman, care implică energii foarte scăzute, sunt 
detectate cu ajutorul fotonilor optici, unde energia este considerabil 
mai mare. Metodele de detectare a rezonantei magnetice sunt așadar 
foarte sensibile, permițând aplicații largi. 


În această carte ne ocupăm de acest nou domeniu al fizicii și încercăm 
să rezumăm informaţiile pe care le-a furnizat în studiul atomilor, 
nucleelor și moleculelor precum și în studiul interacțiunilor dintre 
atomi și câmpul de radiații. 


În capitolul introductiv arătăm poziția specială deținută de metodele 
optice de spectroscopie de radiofrecventä printre celelalte metode. 
Capitolul 2 prezintă principiile acestor metode, cu accent pe 
modalitățile de producere a orientării. 


Profesorul Alfred Kastler a primit Premiul Nobel în 1966 pentru 
lucrările privind metodele optice ale spectroscopiei de radiofrecventá 
împreună cu echipa sa de la Laboratorul de Fizică de la Ecole Normale 
Supérieure din Paris. 
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si alinierea atomilor si nucleelor si asupra metodelor de detectare 
optica a rezonantei magnetice. Se trateaza si principiul metodelor de 
Incrucisare si antiincrucisare a nivelurilor atomice. 


Următorul capitol, despre interacțiunea magnetică si electrică dintre 
particulele atomice în câmpurile externe, a fost considerat necesar 
pentru a explica modul în care aceste metode sunt utilizate pentru a 
determina mărimile fizice la nivel atomic și nuclear. 


Teoria metodelor optice de spectroscopie în radiofrecventä este tratată 
în Capitolul 4, iar în Capitolul 5 descriem experiența în acest 
domeniu. 


Capitolul 6 se referă la aplicaţiile metodelor optice de spectroscopie 
de radiofrecventä în fizică, chimie și tehnica instrumentală 
(magnetometre optice de pompare și docuri atomice). Prezentăm detalii 
despre constantele fizice ale nucleelor, atomilor și moleculelor 
relevate prin aceste metode, precum și fenomene noi care au fost 


descoperite. Prezentäm si propriile rezultate, obtinute la Divizia 
Radiatii si Plasma a Institutului de Fizică Atomică din București. 


Am încercat să acoperim cele mai semnificative aspecte ale acestui nou 
domeniu de cercetare. Mai multe detalii despre tehnicile experimentale 
sau determinările constantelor fizice vor fi găsite din referinţe. 


Această lucrare este destinată studenților la fizică și chimie și 
cercetătorilor în fizică, chimie și electronică. 


Ion Agârbiceanu, Ion Popescu 
CAPITOLUL 

Introducere 

1.1. Obiectul spectroscopiei 


Spectroscopia este studiul tranzitiilor dintre nivelurile de energie 
ale unui sistem cuantic, tranzitii care dau naștere emisiei sau 
absorbției de radiații electromagnetice monocromatice. Frecvența de 
tranziție depinde de separarea energiei dintre nivelurile Er și E2 și 
este dată de relația Planck: 


w = /L-1 (£x - £2). (1,1) 


Domeniul spectroscopiei se extinde de la frecvente foarte inalte (raze 
cosmice, raze y, raze X), prin ultraviolet, vizibil si infraroșu, până 
la regiunea radio a spectrului. Tabelul 1 prezintă intervale 
aproximative de frecvenţă și energie pentru fiecare regiune de 
spectroscopie. 


tabelul 1 


Spectroscopie de frecvenţă și energie regiune V inferior (Hz) V 
superior (Hz) E inferior (eV) E superior (eV) 

Spectroscopie de radiofrecventá 2-1033-10110.8-10-111.2- 10-3 
Infrarosu 3-10114-10141.2- I0"31 5 

Vizibil 4 10148-10141.63.2 


Ultraviolet 8-10143-10173.21.2-103 

Raze X 3-1017 1,2-103 

Raze Gamma 3-1023 1,2: 108 
Raze Cosmice 3 1023 1,2-10'1020 
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Dacă razele cosmice sunt excluse, regiunea de radiofrecventá acoperă 
aproape o treime din domeniul spectral experimental. Pentru a extinde 
acest domeniu spre frecvenţe inferioare, trebuie doar să ne 
perfectionam tehnicile de măsurare. Cantitatea de informaţii obţinute 
din orice domeniu de spectroscopie este, în general, proporțională cu 
domeniul său. Prin adoptarea unei scale logaritmice pentru frecvențe, 
putem spune că domeniul tranzitiilor de radiofrecventä are o gamă de 20 


de octave echivalent cu gama combinată de radiaţii infrarosii, 
vizibile, ultraviolete, X și radiații y. 


1.2. Caracteristici speciale ale tranzitiilor de radiofrecventà 


Trebuie mentionat mai intäi cá undele electromagnetice sunt identice in 
naturá, indiferent de modul in care sunt produse. De asemenea, din 
relatiile de corespondentä 


E = hù. 
p — hk, 
(1,2) 
(1,3) 


care conectează aspectele partide si ondulatorii ale luminii, se pare 
că radiația se comportă ca o partidă în intervalul de frecvență foarte 
înaltă din cauza energiei unui astfel de fotor. este compresseci într-o 
lungime de undă foarte scurtă. Dar la frecvențe foarte joase domină 
domeniul radio al spectrului, aspectul undei. Aceasta explică natura 
tranzitiilor de radio-frecventá. Astfel, se poate descrie realitatea 
prin modele clasice, fără a folosi noțiuni cuantice, precum în teoria 
fenomenologică a rezonantei magnetice nucleare dată de Bloch [1]. 


În domeniul frecvenței radio, emisia indusă predomină asupra emisiei 
spontane. Raportul tranzitiilor induse cu cele spontane este dat de 
relația [2] 


unde Bpv si A sunt probabilitățile Einstein, care caracterizează cele 
două mecanisme de emisie si 


p, - - Nhv 
(1,5) 


este densitatea spectrală a energiei, N reprezintă numărul de fotoni pe 
unitate de volum cu frecvenţa în intervalul (v, v + dv). 


Produsul pv A3 este mare în domeniul radiofrecventei deoarece A este 
mare; de asemenea, cantități mari de energie electromagnetică pot fi 
concentrate într-o bandă de frecvenţă îngustă. Astfel, în afară de 
fenomenele astronomice! la scară, se poate concluziona că procesul de 
emisie spontană poate fi ignorat în domeniul frecvenței radio *. 0 altă 
consecinţă a concentratiilor mari de energie este producerea de 
tranzitii atomice la care participă multe cuante electromagnetice. 
Acest lucru a fost dedus teoretic și verificat recent prin experiment 
[3]. 


Descrierea emisiei sau absorbției induse necesită un tratament mecanic 
cuantic al câmpului electromagnetic, care simplifică lucrurile. 
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in plus, din cauza naturii de tip unde a radiatiei cu frecventä radio, 
coerenta de fază joacă un rol major in numeroase sisteme atomice. 
Coerenta radiației produse de un generator electronic este foarte 
importantă. Într-o descriere clasică a câmpului electromagnetic, 
aceasta este exprimată doar prin comportamentul sinusoidal în funcție 
de timp (cu faze bine definite) al componentelor sale. In limbajul 
teoriei fotonilor, faptul că faza de câmp o este bine definită înseamnă 
că numărul total de fotoni N pe modul oscilant al câmpului 
electromagnetic este incert, întrucât conform teoriei cuantice a 
radiației [4] există o incertitudine. relatie de forma: 


AAT Ap > 1. (1,6) 


În spectroscopia de radiofrecventä, N este foarte mare și astfel poate 
defini simultan cu precizie atât amplitudinea (numărul de fotoni) cât 
și faza câmpului de radiofrecventä fără a contrazice relația de 
incertitudine (1.6). În consecinţă, este convenabil și justificabil să 
se ia în considerare câmpul electromagnetic în maniera clasică. 


0 caracteristică particulară a spectroscopiei de radiofrecventä este că 
lățimea finelor spectrale (curbele de rezonanţă) este rareori 
determinată prin utilizarea lätimii Doppler: 
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unde vO este frecvența de tranziție, M este numărul de masă al 
elementului studiat, m = (p. 1091 + 0,0004) x 10~31 kg [5] este masa 
electronului, R = (8,3143 + + 0,0012) J mol -10 K-1 [5] este constanta 
generală a gazelor, c = (2,997925 + + 0,000003) 108 ms 1 [5] este 
viteza luminii în vid si T este temperatura absolută. In acest caz, 
lățimea liniilor spectrale este adesea determinată de timpul de 
coerență (efectul lätimii naturale a liniei), iar această lățime 
(definită de sistemul material) este de obicei mai mare decât 
intervalul îngust de frecvență care caracterizează circuitul de 
rezonanță macroscopie pe care cercetătorul îl are la dispoziție. Prin 
urmare, forma liniei poate fi explorată mult mai ușor decât în regiunea 
optică. In consecință, spre deosebire de cazul spectroscopiei in 
infrarosu, vizibil sau cu raze gamma, incertitudinea Av în frecvența 
radiației este de obicei mai mică decât suma A-1 AE (în unități de 
frecvență) - lätimile nivelurilor implicate in tranziția dată *. 


În sfârșit, si din cauza concentrației mari de energie disponibilă, 
tranzitiile dipolului magnetic prevalează in spectroscopia de 
radiofrecventá ca urmare a acțiunii vectorului undelor magnetice asupra 
impulsului magnetic al sistemului material (atomi, nuclee sau 
molecule). Este bine cunoscut faptul că, în domeniul optic, predomină 
tranzitiile dipolului electric (produse prin acțiunea vectorului 
electric al undei electromagnetice asupra impulsului electric dipol al 


sistemului atomic), in timp ce tranzitiile dipolului magnetic sunt rar 
observate. Raportul dipolului magnetic 


* Av < Avl2 = Av% + Av2. unde Avy si Av2 sunt látimile nivelurilor 
superioare si, respectiv, inferioare. 
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și ratele de tranziție electrică a dipolului între două niveluri de 
energie ale Sistemului | m > și eu mi >, este dat de expresia [6] 


(dmmihl O Î-i'2 ~ IV 
'P' 12C 


unde v reprezintă viteza electronilor pe orbita Bohr, u pentru momentul 
magnetic al atomului şi p pentru momentul electric. 


În spectroscopia de radiofrecventä, tranzitiile dipolului magnetic sunt 
numeroase și ușor de observat. Tranzitiile de rezonanță atomică 
moleculară (C) și de rezonanță magnetică nucleară sunt de acest tip. 
Tranzitiile dipolului electric stil' reprezintă o fracțiune importantă 
din cele observate; de exemplu: tranzitiile de rotație ale moleculelor 
polare [7], tranzitiile în banda de inversare a amoniacului [8] si 
efectul Lamb-Retherford [9]. 


1.3. Scurt istoric! revizuirea spectroscopiei de radiofrecventä 


Încă din 1928, Grotrian [10] a observat că tranzitiile spectrale dintre 
nivelurile de structură fină ale aceluiași număr cuantic principal n ar 
putea corespunde domeniului de radiofrecventa, conform regulii de 
selecție. Dar încercările din Germania între 1930 și 1935 de a detecta 
astfel de tranzitii nu au dat rezultate pozitive. 


Tranzitia de radiofrecventá spectroscopică detectată pentru prima dată 
a fost absorbția de către amoniac a undelor electromagnetice cu 
lungimea de undă A = 1,25 cm [11] Banda de inversare a moleculei de NH3 
a fost prezisă din structurile fine ale finelor sale de rotație în 
infraroșu. 


Începând din 1936, încercările lui Gorter [12] de a detecta tranzitiile 
de rezonanță paramagnetică nucleară nu au avut succes. În 1933, în urma 
unei sugestii a lui Gorter, Rabi [13] și echipa sa de la Universitatea 
Columbia (SUA), au adaptat un câmp de radiofrecventä la tehnica Stern 
și Gerlach a fasciculelor atomice si in 1938 au detectat tranzitii de 
rezonanţă paramagnetică nucleară pentru prima dată. timp. Aceasta a 
introdus metoda fasciculelor atomice în studiul rezonantei magnetice 
nucleare sau electronice *. 


Metodele de detectare a rezonantei paramagnetice au fost publicate în 
1945 si 1946, începând cu rezonanța paramagneticá electronică [14] si 
rezonanţa paramagnetică nucleară (metoda absorbției [15] și metoda 


mductiei [16]) si apoi cu rezonanţa feromagnetică [17]. Ulterior, au 
fost introduse metodele de inducție nucleară liberă [18] care au permis 
extinderea spectroscopiei de radiofrecventä la frecvențe de până la 103 
Hz. Dezvoltarea tehnicilor cu microunde centimetre a condus la apariţia 
spectroscopiei de radiofrecventä centimetrica cu microunde, care este 
deosebit de potrivită pentru stucitatea spectrelor de rotație 
moleculară și pentru analiza structurii lor fine și hiperfine [19]. 


* Această metodă de cercetare a folosit atât tehnicile fasciculelor de 
vid ale lui Dunoyer, cât și ideea lui Stern și Gerlach de a schimba 
traiectoriile atomilor paramagnetici prin câmpuri magnetice neomogene 
și a unui câmp magnetic cu frecvenţă radio care produce rezonanță. 
Detectarea rezonantei pare a fi posibilă datorită modificărilor 
numărului de atomi care se apropie de detector. 
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Studiul tranzitiilor de radiofrecventä între nivelurile atomice 
excitate optic a devenit posibil în cazul special al nivelului 
metastabil 225i/2 care apare în H si H^. Acest lucru a rezultat din 
munca lui Lamb și Retherford [9], [20], care au folosit o tehnică de 
detectare similară cu cea a lui Rabi. 


La începutul anului 1949, Bitter [21] a subliniat importanța studierii 
fenomenelor de rezonanţă ale atomilor în statele excitate. Câteva luni 
mai târziu, Brossel și Kastler [22] au stabilit două metode pentru un 
astfel de studiu. Acestea par a fi primele metode optice de 
spectroscopie de radiofrecventa pentru studierea nivelurilor atomice 
excitate. Mai târziu, datorită metodelor de pompare optică concepute de 
A. Kastler [23], metodele optice ale spectroscopiei de radiofrecventä 
au fost extinse la studiul rezonantelor atomilor din statele 
fundamentale. 


Pentru a încheia această listă a metodelor de spectroscopie de 
radiofrecventä în ordine istorică, recălăm metoda rezonantei cu patru 
poli [24], care a adus contribuţii importante la studiul structurii 
nucleare. 


Ultimul pas, așa cum a prevăzut unul dintre autorii [25] a metodelor de 
spectroscopie de radiofrecventá, ar fi aplicarea spectroscopiei de 
radiofrecventä la tranzitiile de rezonanţă magnetică între nivelurile 
nucleare excitate. Numai, aceste tranzitii pot da naștere la fenomene 
dependente de direcție ale radiației emise (corelaţii unghiulare, 
orientare nucleară sau rezonanță de împrăștiere). 


1.4. Metode de spectroscopie de radiofrecventà 


După cum sa menţionat mai sus, regiunea tranzitiilor de radiofrecventä 
acoperă un domeniu egal cu cel al domeniilor infraroșu, vizibil și 
ultraviolet combinate, adică de la 2x103 Hz la aproximativ 1012 Hz. 


Metodele de spectroscopie de radiofrecventä sunt clasificate în funcție 
de natura spectrului luat în considerare. Astfel, corespunzând 
spectrului continuu există metode nerezonante care constau în absorbție 


dielectricä si relaxare paramagneticä, asa cum aratä Gorter. In schimb, 
spectrele discontinuoane observate sunt obtinute prin metode rezonante. 
Acestea diferă în funcţie de tehnica de detectare utilizată. 0 primă 
categorie include acele metode în care rezonanța este detectată prin 
radiație, adică se observă reacția pe care Sistemul material investigat 
o induce asupra dispozitivului radio-electronic care produce câmpul 
electromagnetic. Această categorie cuprinde metodele de rezonanţă 
paramagnetică nucleară sau electronică, cele de spectroscopie 
moleculară gazoasă, metoda rezonantei ciclotronului în semiconductori, 
metoda rezonantei feromagnetice etc. In acest caz experimentele sunt 
efectuate în general cu materie condensată și interacțiunile dintre 
Sistemul investigat (moleculă, atom sau nucleu) și materia (rețea) sunt 
cele mai importante. In cazul rezonantei feromagnetice, aceste 
interacțiuni pot domina întregul fenomen. 


A doua clasă de metode rezonante de spectroscopie de radiofrecventä 
cuprinde metodele în care detecția se face prin materie, adică se 
observă modificarea Sistemului material studiat. Metodele fasciculului 
atomic și molecular al lui Rabi, experimentul lui Lamb și Retherford, 
metodele optice de radio- 
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spectroscopiei în frecvenţă etc. aparțin acestei categorii. Aceste 
experimente au avantajul de a fi efectuate în general pe atomi, 
molecule sau nuclee aproape izolați. 


Domeniul larg al tranzitiilor de radio-frecventä și numeroasele metode 
care sunt utilizate au produs o cantitate corespunzător de mare de 
informaţii. Observațiile privind deplasarea nivelului de 2 S ı/r în 
hidrogen [9] și a momentului magnetic anormal de spin al electronilor 
[26] au testat bazele electrodinamicii cuantice, în timp ce 
descoperirea momentului cvadrupolului deuteron [27] a condus la 
asumarea naturii tensorice a forțelor nucleare [28]. Aceste trei 
experimente efectuate prin spectroscopie de radiofrecventá au fost de 
cea mai mare importanţă pentru fizică. 


De asemenea, se pot enumera alte realizări semnificative, cum ar fi 
măsurarea momentului magnetic al neutronilor [29], determinarea 
structurii fine a pozitroniului [30] — [32], măsurarea momentului 
magnetic u-mezon [33], utilizarea de rezonanţă magnetică în studiul 
nivelurilor atomice excitate [34], [35], investigarea interacțiunii 
dintre atomi și câmpul de radiație '36] — [39], în special descoperirea 
experimentală că atomii prezintă o schimbare a nivelurilor lor de 
energie când este iradiată de lumină a cărei frecvenţă se apropie de 
frecvența de rezonanţă [40] și așa mai departe. Acestea rezultă din 
aplicarea metodelor de rezonanţă magnetică ale spectroscopiei de 
radiofrecventa. 


Alte lucrări, [25], [41] — [44] si lucrările de revizuire [45? — [52j 
descriu multe alte contributii pe care metodele de rezonanta ale 
frecventei radio le-au adus in dezvoltarea fizicii. 


L5. Principiul metodelor de rezonanţă 


a spectroscopiei de radiofrecventä 


Următoarea procedură este caracteristică tuturor metodelor de rezonanţă 
ale spectroscopiei de radiofrecventá: Sistemul studiat (molecule, atomi 
sau nuclee) este situat într-un câmp magnetic Ho care este continuu în 
timp și constant în spaţiu. Prin intermediul câmpului magnetic de 
radiofrecventä Hr, sunt induse tranzitii magnetice dipol între sub- 
nivelurile Zeeman ale stărilor de bază sau excitate ale sistemului. 
Dacă între subnivelurile Zeeman există o asimetrie a populației care 
poate fi fie spontană * [1], [14] — [16], [18], fie artificială [13], 
[21] -— [23]; 


* Conform relatiei Boltzmann, 
(1,9) 


unde nr si n2 sunt populatiile subnivelurilor de energii si 1Y2 (cu M7! 
— W2 = = u//0), u este momentul magnetic nuclear sau electron-shell, 
iar g* si g2 sunt degenerescente ale cele douá niveluri (cum nA si n2 
corespund subnivelurilor Zeeman ale aceluiasi nivel atomic, gi - gi): 
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tranzitiile induse de cämpul magnetic de radiofrecventá duc la 
modificári ale populatiei relative a acestor subniveluri. 


in consecintä, proprietátile fizice ale sistemului care depind de 
populatia relativa a sub-nivelurilor Zeeman (cum ar fi 
susceptibilitatea magneticá din experimentele lui Bloch [16] si Purcell 
[15], traiectoriile atomilor din experimentele lui Rabi [13], sau 
polarizarea luminii in cazul experimentelor lui Kastler [22], [23] 
etc.) se schimbá brusc cänd sunt indeplinite conditiile de rezonantä 
magneticá. Linia de rezonantä in general ia o formá Lorentz datä de 
relatie 


=% 1 +R (V - v0)2 


unde 3 este intensitatea semnalului de rezonanță pentru o frecvență 
dată v si 30 este intensitatea semnalului de rezonanță pentru v = v0. 


Pentru anumite valori ale câmpului de radiofrecventä, finele de 
rezonanță au o formă cvasi-lorentziană, iar în cazul cristalelor linia 
de rezonanță este gaussiană. Henee, cantitățile menționate mai sus 
(care depind de populația sub-nivelurilor Zeeman) pot fi utilizate 
pentru a detecta momentul rezonantei magnetice. 


Metodele menționate mai sus diferă prin modul in care produc asimetria 
populației de subnivel Zeeman, precum si prin mijloacele prin care 
detectează modificarea asimetriei în momentul rezonantei. 


O problemă importantă care merită remarcată aici este cea a relaxarii 
spin-latice, adică mecanismele prin care spinii nucleari sau electronii 
ating echilibrul termic cu rețeaua (adică modul în care ajung la 
temperatura reţelei). 


Astfel, fiecare experiment privind rezonanța magnetică în stare de 
echilibru poate fi interpretat în cadrul metodelor radio-electronice de 
spectroscopie de radiofrecventà [1], [14] — [16] ca rezultat din două 
fenomene opuse: pe de o parte, o relaxare care tinde să stabilească un 
echilibru Boltzmann între populaţii, iar pe de altă parte câmpul 
electromagnetic de radiofrecventa care tinde să distrugă aceste 
diferente în populații. Asa a ajuns Bloch [1] să descrie fenomenul de 
rezonanță magnetică nucleară ca o precesie forțată a magnetizării 
nucleare în câmpul de radiofrecventä aplicat; această precesie este cea 
care induce o forţă electromotoare care este apoi detectată de o bobină 
de detectare. 


Metodele de detecție optică a rezonantei magnetice [21] — [24] se 
bazează pe conservarea momentului unghiular în interacțiunea dintre 
atomi și câmpul de radiație. Prin excitarea rezonantei optice a 
atomilor cu lumină polarizată sau orientată corespunzător, se transferă 
atomului momentul unghiular purtat de foton, producând astfel o 
orientare globală a atomului. Diferenţele de populație astfel obținute 
între sub-nivelurile Zeeman ale unei anumite stări aduc atomul într-o 
stare fizică în care rezonanța magnetică este ușor de observat. 


Mai mult, deoarece două subniveluri atomice nedegenerate nu au de 
obicei aceeași intensitate de absorbţie sau emisie, orice variație a 
distribuției populației între nivelurile Zeeman (în special cea produsă 
de un câmp magnetic de radiofrecventä) înseamnă că absorbţia sau emisia 
totală. spectrul atomului Sistemul este modificat. Astfel, momentul 
rezonantei magnetice nucleare sau electronice a oricărei stări excitate 
sau fundamentale poate fi detectat prin modificările atât ale 
intensității, cât și ale gradului de polarizare a luminii absorbite sau 
emise. În acest fel tranzitiile 
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între sub-nivelurile Zeeman care implică energii foarte scăzute sunt 
detectate folosind fotoni optici, de energii semnificativ mai mari. 
Prin urmare, detectarea optică a rezonantei magnetice oferă o 
sensibilitate considerabilă și un câmp larg de aplicaţii *. Trebuie 
subliniat că aici avem de-a face și cu o proprietate de bază a 
Sistemelor ale căror niveluri au o asimetrie a populației. Acestea tind 
să recupereze o distribuție normală prin emisia sau absorbția radiaţiei 
corespunzătoare tranzitiilor admisibile. 


Pentru a detecta un semnal în cazul metodelor radio-electronice de 
spectroscopie in radiofrecventä, numărul de atomi din volumul probei de 
rezonanță trebuie să fie de ordinul 1018 atom cm-3, în timp ce în cazul 
metodelor optice de prin spectroscopie de radiofrecventä, un semnal 
vizibil poate fi încă înregistrat chiar dacă această cantitate este la 
fel de mică ca 1010 atom cm"3 [53]. 


CAPITOL 
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Principii de bază ale metodelor optice de spectroscopie de 
radiofrecventä 


2.1. Principiul rezonantei magneto-optice in studiul nivelurilor 
excitate 


Metodele radio-electronice de rezonanţă radio-frecventá concepute de 
Rabi și colegii săi [13] pentru studiul atomilor izolați și aplicarea 
cu succes a acestor metode în statele n = 2 ale HI și Hell de Lamb și 
Retherford [ 20], l-a determinat pe Bitter [21] să realizeze importanța 
extinderii tehnicilor de radiofrecventa la stările excitate ale 
atomilor. Dar metodele pe care Bitter le-a sugerat nu au apărut. 


În 1949, Brossel și Kastler [22] au introdus o tehnică simplă pentru 
studiul stărilor atomice excitate de rezonanță magnetică. Ei consideră 
că atomii sunt inițial în statistică! echilibru și că diferențele în 
populaţiile de subnivel atomice datorate distribuţiei Boltzmann (1.9) 
pot fi neglijate și că un experiment de rezonanţă magnetică care 
implică niveluri excitate necesită producerea artificială a 
diferențelor populației între subnivelurile magnetice ale unei stări 
excitate. 


Experimentele de rezonanță magnetică utilizate acum pentru a studia 
statele excitate au diferite moduri de a obține diferite populaţii de 
sub-nivel magnetic la nivelul excitat relevant și folosesc diferite 
metode pentru a detecta rezonanţa de radiofrecventá. 


Pentru a produce o populație neuniformă de sub-nivel Zeeman în atomii 
excitati, se utilizează fie fenomenul de rezonanță optică [54], fie _ 
efectul Franck și Hertz (atomi care se ciocnesc cu electronii) [55]. In 
primul caz, o asimetrie în populațiile sub-nivelurilor magnetice ale 
unui anumit nivel excitat poate fi cauzată de excitarea atomilor fie cu 
anizotropie, fie cu radiație polarizată de rezonanţă optică, prin 
radiație restrânsă la un interval de frecvenţă îngust, fie printr-un 
combinație a celor de mai sus. In al doilea caz, asimetria este cauzată 
de excitarea atomilor fie printr-un bombardament controlat cu fascicul 
de electroni, fie într-o descărcare de gaz în care, dintr-un motiv 
anume, echilibrul statistic nu este menținut. 


Această inegalitate a populației în subnivelurile magnetice ale unui 
nivel atomic excitat provoacă atât o anizotropie spațială, cât și un 
grad de polarizare a luminii reemise. 
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de atomii excitati. Separările Zeeman între sub-nivelurile magnetice 
apar dacă se aplică un câmp magnetic continuu Ho și pot fi măsurate 
printr-un experiment de rezonanţă. Într-un astfel de experiment, 
tranzitiile de radiofrecventä între subnivele își egalizează 
populațiile, iar momentul de rezonanță se găsește prin variațiile de 


intensitate sau gradul de polarizare a radiatiei reemise. Rezonanta 
magnetică are loc atunci când starea 


w = w0 =-y HqR, (2.1) 


este îndeplinită, unde w este frecvența câmpului magnetic de 
radiofrecventá Hr, wO frecvența Larmor a momentului unghiular al 
atomului situat într-un câmp magnetic continu fo, si y raportul 
giromagnetic al le^elului atomic studiat. 


2.1.1. Vays de obținere a diferențelor populației de niveluri 
atomice excitate prin metode de rezonanță magneto-optică 


2.1.1 1 Excitatie optică 


Metoda rezonantei magnetice folosită pentru a investiga nivelurile 
atomice excitate de rezonanța optică este de obicei numită metoda 
rezonantei duble magneto-optice. Această metodă se bazează pe 
interacțiunea atomilor cu câmpul de radiație. Transferul momentului 
unghiular de la foton la atom creează diferențe de populație în sub- 
nivelurile Zeeman, astfel încât rezonanța magnetică a sistemului atomic 
este ușor de observat. Aceasta este o consecință directă a principiului 
de conservare a momentului unghiular aplicat interacțiunii atom — câmp 
de radiație (foton). 


După cum au arătat studiile de rezonanță si fluorescentä, conceptul de 
cuantificare spațială a atomilor este valabil chiar si în absența unui 
câmp extern [56]. Conform postulatului lui Heisenberg [57]: 


Dacă nu este prezent niciun câmp, direcția de cuantizare virtuală 
trebuie sa coincidă cu o axă de simetrie a vibratiei luminii excitante, 
astfel încât, dacă vibrația vectorului luminii incidente este polarizat 
liniar. direcția de cuantizare este paralelă cu aceasta si numai 
tranzitiile n Zeeman sunt implicate în absorbție. Dacă vibrația 
incidentă este naturală sau polarizată circular (o+ sau o-), direcția 
de cuantizare se află de-a lungul unei axe perpendiculare pe planul de 
vibrație şi numai componentele o (0 = o+ + + o~), o+: sau o- respectiv 
vor fi absorbite. 


Starile de polarizare ale radiatiei reemise sunt si ele interpretate 
prin acest postulat, ceea ce ramane adevarat in cazul excitarii pas cu 
pas, cand vectorii luminii incidente au directii de cuantizare 
corespunzatoare. Postulatul lui Heisenberg a fost generalizat de 
Soleillet [58] * pentru cazul excitatiei pas cu pas când vectorii de 
lumină incidente sunt neconcordanti. 


* P. Soleillet a arătat că in absența oricărui câmp extern, se poate 
admite o direcție de cuantizare arbitrară, cu condiția să se țină seama 
de o anumită coerență între vibraţiile diferitelor tranzitii Zeeman. 
PRINCIPII MFTIIODS DE REZONAntà MAGNFTO -OPTICĂ 
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Prin urmare, dacá atomii sunt excitati optic de tranzitiile Zeeman 
selectate, apare o asimetrie in populatia sub-nivelurilor magnetice | m 


> a unei stări excitate, de unde atomii revin la starea lor inițială 
inferioară, respectând regulile probabilităților de tranziţie. 


Lăsând să fie numărul cuantic de nivel scăzut și J2 pe cel al nivelului 
superior și ținând cont de regulile probabilității de tranziție [2], se 
pot distinge următoarele cazuri de excitație optică selectivă [23]: 


a) excitație optică prin lumină polarizată liniar ( n), care 
concentrează atomii spre subnivelurile medii (| m2 > -> | m2 = 0 >) 
când J2 > Jx și spre subnivelurile externe (| m2» - > || m21 =J >) 
când J2 < 

b) excitație optică prin lumină polarizată circular, (o) sau prin 
lumină naturală incidentă care concentrează atomii spre subnivelurile 
externe (| m2» -» || m2 | = J >) când J2 < J1 și spre subnivelurile 


din mijloc -niveluri (| m2 > -> | m2 = 0 >) când A < 


C) excitație optică prin lumină polarizată circular pe dreapta sau 
pe stânga (0+ sau o-) care concentrează atomii către subnivelele cu m2 
> 0 sau m2 < 0, indiferent de relaţia dintre J2 si 


Aceste reguli sunt ilustrate prin exemplele din Anexa I. 


a) Classica! dublă rezonanță magneto-opticá. Pentru a contura 
principiul clasicei! dublă rezonanţă magneto-optică, vom descrie 
experimentul de pionierat realizat de Brossel și Bitter [34] în studiul 
nivelului 63 Pr — Hgl care apare în izotopii pari (1=0) ai 
mercurului. Tranzitiei în Hgl între starea fundamentală 6 So și starea 
excitată 63Pj îi corespunde linia de combinație A 2537 Â. Durata de 
viață a nivelului 63/\ este destul de lungă (x 10 7s), deoarece o 
tranziție de la acesta este posibilă doar ca urmare a amestecării 
statelor triplete și singlet. 


Structura Zeeman a liniei Hgl A 2537 Ä în cazul izotopilor pare este 
prezentată în Fig. 1. În această reprezentare, o tranziție n (Am - 0) 
corespunde unui vector electric care oscilează paralel cu câmpul 
magnetic Ho, în timp ce tranzitiile o+ (Am = + 1) corespund vibratiilor 
circulare într-un plan perpendicular pe câmp; Tranzitiile o+ corespund 
cazului în care direcția de rotație este opusă direcției curentului de 
magnetizare. 


Configurația experimentală este prezentată în Fig. 2. Observati că 
aparatul este aranjat de-a lungul axelor unui sistem de coordonate 
dreptunghiular Oxyz. Câmpul magnetic de direcție Ho este paralel cu axa 
Oz. Celi de rezonanță (C), cu pereți transparenti, este situat în 
centrul triedrului dreptunghiular si contine vapori de mercur. Numărul 
de atomi din celi de rezonanță depinde de temperatura băii din jurul 
capătului său (T). Lumina excitantă Hgl de A = 2537 A este dată de o 
lampă cu arc de vapori de mercur (S). Fasciculul luminos este focalizat 
de lentila (L) din centrul celilor de rezonanță. Linia de rezonanță Hgl 
de A = 2537 A, care cade pe celi de rezonanţă de-a lungul direcției 0x, 
este polarizată liniar, având vectorul său electric e paralel cu axa 
Oz. Atomii sunt aduși la starea excitată Hgl — 63P1 prin rezonanţă 
optică. Conform principiului stabilității spectroscopiei [57], atomii 
aduși de la nivelul Hgl — 61^ la nivelul Hgl — 63/\ vor popula doar 


subnivelul | m > = 0 din această stare deoarece orientarea vectorului 
electric al luminii excitante permite excitarea componentei n-Zeeman 
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numai. Prin urmare, polarizarea luminii excitante, indiferent de 
jumătatea lätimii liniei *, este suficientă pentru a induce o 
inegalitate semnificativă a populației între subnivelurile Zeeman ale 
unei stări excitate. În acest fel, atomii sunt aduși într-o stare în 
care rezonanța magnetică este ușor de observat. 


Fig. 1. — Diagrama Heisenberg pentru tranziția 63A — Hgl -> 6150 — Hgl. 


Fig. 2. — Aparat de rezonanţă magneto-optică dublă pentru studiul 
nivelului 6^ — Hgl [601. 


H, — cämp magnetic continuu; C — resonance celi ; A — baie pentru a 
tine rezonanţă celi terminal ; S — tub de descărcare a vaporilor de 
mercur; £,, Lj, L, — lentile optice; P-polarizator nicol; Pu Pt- 
polaroid; — foto-multiplicatori; G — galvanometru ; dacă, — câmp 
magnetic de radiofrecventá. 


Când atomii revin la starea lor fundamentală Hot — 6150, ei pot reemite 
numai componenta Zeeman m, astfel incät un observator plasat de-a 
lungul axei Oy va vedea 


* Cunostintele noastre despre structura atomicá si nucleará, plus cele 
despre interactiunea materiei si radiatiilor, provin din studiul 
spectrelor atomice. Metodele de rezonantá cu radiofrecventá, si in 
special metodele de rezonantä magneticá, imbunätätesc precizia 
experimentalá care in spectroscopie atomicá este limitatá de efectul 
Doppler. 
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o linie polarizatá liniar de-a lungul axei Oz, cu un grad * teoretic de 
polarizare de 100%. 


Pentru a efectua un experiment de rezonanță magnetică cu un câmp 
magnetic oscilator de înaltă frecvenţă HY, sunt induse tranzitii dipol 
magnetice între subnivelul I > — I O > si subnivelurile | mj >= | #1 
> din aceeași stare, distrugând orientarea populaţiei obținută prin 
excitație selectivă. Polarizarea luminii de rezonanţă optică reemisă 
este modificată, deoarece acum apar componente o. 


Gradul de polarizare experimental în funcţie de câmpul magnetic 
constant Ho (sau de frecvența w a câmpului magnetic oscilator afișează 
rezonanţă atunci când relația (2.1) este îndeplinită, w0 reprezintă 
frecvența tranzitiilor Am = + 1. 0 fotometrică diferenţială metoda [59] 
permite o înregistrare simplă a diferenţei dintre intensitatea ;>n a 
luminii n-polarizate și cea a luminii o-polarizate, 30, care definește 
gradul de polarizare conform expresiei 


P= .(2,2) 
3jt 4- 3a 


Lentilele (Z”) si (L2) concentrează lumina reemisa de celi de rezonanţă 
pe fotomultiplicatori (/J si (/2), în timp ce polaroidele (PJ si (P2) 
separă componentele 3n și ?o. la punctul de rezonanţă este fie la 
maxim, fie la minim, în funcție de echilibrul aparatului atunci când 
este departe de starea de rezonanţă. 


Mărimile care pot fi măsurate sunt gradul de polarizare sau una dintre 
intensitátile 3m si 3a. Dacă se măsoară diferenţa de intensitáti, adică 
gradul de polarizare, se obtine un raport semnal-zgomot mult mai mare. 


Pentru a rezuma, prin utilizarea luminii de excitatie orientate si 
polarizate corespunzător se produce o inegalitate a populației între 
sub-nivelurile Zeeman ale unui nivel excitat. Modificările de 
polarizare a luminii reemise cauzate de un agent extern (un câmp 
magnetic de radiofrecventä Hr) permit detectarea rezonantei magnetice 
în starea excitată. 


Izotopii de mercur ciudati arată rezonanțe de tip saine între 
nivelurile Zeeman corespunzătoare diferitelor niveluri hiperfine. 


Brossel [60] a arătat că forma liniei de rezonanţă magnetică obținută 
într-un astfel de experiment (Fig. 3) depinde de doi factori 
principali: durata de viață a nivelurilor excitate și intensitatea 
câmpului magnetic de înaltă frecvenţă. Pentru câmpurile magnetice de 
înaltă intensitate de intensitate scăzută, lätimile liniilor de 
rezonanţă magnetică tind spre suma lätimilor naturale ale nivelurilor 
implicate în tranzitiile magnetice. Este demn de remarcat faptul că 
lăţimea liniei naturale a liniei Hgl de A = 2537 Â, de exemplu, pare a 
fi de ordinul mărimii de 1 MHz, în timp ce lățimea liniei de rezonanță 
optică la o presiune de vapori Hg corespunzătoare unei temperaturi de 
0° C crește până la aproximativ 1000 MHz datorită lărgirii Doppler. 
Astfel, puterea de rezoluție a rezonantei duble magneto-optice pare a 
fi cu trei ordine de mărime mai mare decât cea a metodelor optice pure. 
Prin urmare, metodele de dublu magneto- 


* De fapt, împrăștierea secundară și prezenţa unor izotopi ciudati ai 
mercurului scad ușor gradul de polarizare care este măsurat. 
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rezonanța optică nu numai că sunt foarte sensibile * dar au și o putere 
de rezoluție mult mai mare decât cea a spectroscopiei atomice, ale 
cărei măsurători sunt limitate de efectul Doppler. 


67 68 69 70 71 


Fig. 3. — Liniile de rezonanţă magnetică ale nivelului 63/\ — Hgl 
obţinute prin metode de rezonanţă dublă magneto-optică [60]. 


Fig. 4. — Deplasarea Bloch-Siegert dintr-un studiu al nivelului - Hgl 
prin rezonanță magneto-optică dublă [60]. 


Fig. 5. — Tranzitia de raüio-irecventä între două sub-niveluri Zeeman 
ale energiilor Er și E. 


Luând în considerare componenta w a câmpului magnetic oscilator Hr 
[61], în experimentele radio-electronice de spectroscopie de 
radiofrecventa a fost detectată o deplasare a rezonantei magnetice si 
este dată de relaţia: 


w (15, VI 
W — W0 + ~— = wo I s--------------- I ' (2.3) 
4w0 \2 Ho) J 


Experimentele efectuate de Brossel si Bitter pentru a studia nivelul 
Hgl — 63P1 ilustrează acest efect (Fig. 4). 


* Phqtonii optici, prin intermediul cărora este detectată o tranziție 
între sub-nivelurile Zeeman, au o energie semnificativ mai mare decât 
energiile eliberate de o tranziție de radiofrecventá. 
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Prin folosirea metodei dublei rezonanțe magneto-optice a putut fi | 
astfel observată rezonanța magnetică a nivelului l3Sl — Hgl [62]. In 
acest caz, atomii au fost aduși în starea l3Sl — Hgl printr-o excitație 
optică pas cu pas [54]. Curbele de rezonanță care au fost obținute 
pentru acest nivel au avut, aşa cum era de aşteptat, o jumătate de 
lățime mult mai mare decât cea a nivelului 63Pj — Hgl. Aceasta este o 
consecință directă a principiului incertitudinii, deoarece durata medie 
de viață a nivelului 73S1 — Hgl (x^ 1,1 x X 10~8s) este mult mai scurtă 
decât cea a nivelului 63^ — Hgl (t ~ 1,18 x 10-75). ). 


În cazul unui experiment de rezonanță magnetică, câmpul magnetic de 
radiofrecvență Ax(v) face ca cele două subnivele magnetice ale unui 
nivel excitat E(m = 0) si Eflm = + 1) (Fig. 5) să comunice, fiecare 
subnivelul fiind afectat de incertitudine 


A£ 1 >l. (2,4) 


Incertitudinea de frecvență rezultă din însumarea incertitudinilor 
subnivelurilor implicate in tranzitie; acesta este, 


Auf = 2-^-2— (2,5) 

h nc 

in cele din urmá, ín cazul excitatiei pas cu pas 61^ — Hgl -> 63/\ — 
Hgl -> 7351 — Hgl, intensitatea tripletului de fluorescentá vizibil Hgl 


A 4047, 4358 si 5461 Ä (Fig. 6). ) este atät de slab íncát sá fie abia 
detectabil chiar si de fotomultiplicatori. Pentru a evita acest 


dezavantaj, celi de rezonantä contine putin azot spectroscopic pur in 
afară de vapori de mercur care ajută la producerea unor concentrații 
semnificative de atomi metastabili în starea 83P0 — Hgl [63]. Excitarea 
de către linia Hgl 4047 A (Fig. 7) conduce în aceste condiţii la o 


reemisare intensă a Hot 4047, 4358 si 5461 A de la atomii excitati la 
nivelul 7351 — Hot, 


b) Modularea luminii fluorescente într-un experiment magneto-optic cu 
dublă rezonanţă. Series și colab. [64] — [66] au observat fine de 
rezonanță magnetică ale nivelurilor excitate atomice atunci când au 
studiat modularea luminii fluorescente într-un experiment magneto-optic 
cu rezonanță dublă. Emotionänd vapori de mercur printr-un fascicul de 
lumină polarizat coerent la starea excitată 63Pr — Hgl de spin 
electronic J = 1 au observat, pe lângă rezonanța clasică dublă a lui 
Brossel și Bitter, rezonanțe în câmpuri magnetice statice care au 
satisfăcut relația w0 = -y , -y » 2w. Aceste rezonanţe au suferit 
deplasări radiative, dar nu au prezentat lárgiri atunci când 
intensitatea câmpului magnetic de radiofrecventä a fost crescută. 


Emisia spontană este de obicei dată în termeni de tranzitii între 
stările de energie staționară ale atomilor: când un atom se descompune 
din starea de echilibru | j > la starea staţionară \i>, lumina emisă se 
presupune a fi un mănunchi de cuante de câmp electromagnetic de 
frecvenţe = /7-1 (Ej - Et), unde Ei si £) sunt energiile Statelor | z > 
și respectiv \j >. Probabilitatea de emisie este calculată în termenii 
teoriei clasice a radiaţiei prin asocierea oscilatorului virtual al 
impulsului (i| P WJ > cu tranziţia | j > -> | i >, unde P este un 
operator ales pentru a reprezenta tipul particular de radiaţie, de 
obicei dipolul electric. Deoarece stările staționare sunt independente, 
oscilatorul virtual este de asemenea 
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independent (cel mai simplu model). Astfel, statul | i > pot fi 
populatec pornind de la starea initiala | Kk >, diferit de \j >, fazele 
de radiație vy și v/fc fiind distribuite aleatoriu. După cum s-a 
demonstrat în experimentele lui Forrester, Gudmundsen și Johnson [67], 
într-un ansamblu de atomi care radiază spontan 


Fig. 6. — Tranzitia de rezonanţă optică Hgl A 2537 A si tripletul de 
fluorescentä vizibil al Hg. 


A. Schema grotrianá; b. Schema Heisenberg (excitatia 61^ -> 6'P, -> 
7'S, de-a lungul câmpului magnetic Ho). 


Fig. 7. — Linia de rezonanță Hgl A 2537 Â si tripletul vizibil al Hg. 
Detectarea liniei Hgl 4047 A. 


A. Schema grotrianá; b. Schema Heisenberg (excitatia 6'Sj, -> 6'P, -> 
63P, -> 73S, de-a lungul câmpului magnetic H,). 


toate fazele de radiație sunt necorelate. Acești autori au detectat în 
radiația unei lămpi cu mercur o modulație slabă care s-ar putea aștepta 
de la un ansamblu de oscilatori independente. 


Seria GW si colab. a efectuat experimente in care lumina emisä de un 
ansamblu atomic a fost puternic modulata. Pentru a explica acest 
fenomen de modulare a 
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lumina fluorescentä, se introduce in modelul anterior conceptul de 
suprapunere de stäri, abandonänd independenta oscilatoarelor virtuale 
asociate tranzitiilor | j > -> | z >. Pentru fiecare atom, starea 
inițială a procesului de emitere devine apoi o suprapunere de stări de 
echilibru. Coeficientii în expresia funcției de undă reprezentând 
suprapunerea în regim de echilibru sunt funcții periodice dependente de 
timp. Ele pot diferi ca frecvență, dar fazele lor relative sunt perfect 
definite. Fazele relative depind de condițiile experimentale, adică de 
condiţiile care determină starea inițială. In consecință, cuantumul de 
radiație care descrie câmpul emis de un atom se caracterizează printr-o 
suprapunere de frecvenţe discrete în care fazele relative sunt 
determinate din condițiile experimentale si sunt aceleași pentru toti 
atomii ansamblului. Modulatia luminii a unui ansamblu de atomi emitenti 
are loc ca o manifestare a coerentei dintre radiațiile care provin din 
diferitele stări de echilibru ale atomilor. Cu alte cuvinte, coerenţa 
dintre stările excitate care rezultă în interferență între lumină sau 
frecvențe diferite se arată ca o modulare a luminii fluorescente. 


În [65] este dată o teorie care explică modularea luminii fluorescente 
a atomilor care sunt supuși simultan radiației optice și unui câmp 
magnetic de radiofrecventä. Câmpul electromagnetic al radiației optice 
stimulează una sau mai multe stări atomice excitate, iar coerenţa 
dintre ele este stabilită de câmpul magnetic de radiofrecventä. Această 
coerență se dezvăluie în radiația fluorescentă prin modulare, efectul 
interferenţei dintre radiaţiile de diferite frecvenţe. In cele din 
urmă, se obțin expresii generale pentru intensitatea luminii 
fluorescente în funcție de timp. De asemenea, este dat un studiu 


detaliat al structurii Zeeman a 63 Pr — 61S0 (A 2536 A Hgl). 


Prima detecție a luminii fluorescente modulate în experimentul de 
rezonanță magneto-optică dublă este descrisă în [64] și [66]. 


Investigatiile experimentale au folosit radiația de rezonanţă de 
intercombinatie a mercurului Hgl A 2537 A (61S0-> 6^). Structura 
experimentală este prezentată în Fig. 8. Atomii emitätori (limitați la 
rezonanța celi C) sunt plasați într-un câmp magnetic static Ho și într- 
un câmp oscilator de frecvenţă v, perpendicular pe Ho. Întrucât 
experimentul a fost realizat cu mercur natural, se poate considera că 
au fost implicați chiar și izotopi de mercur; în consecinţă numai 
stările proprii | 61°; m=0 > și 163 P^, m=0, + 1 > (vezi Fig. 9) 
trebuie luate în considerare în hamil-tonianul reprezentând atomul în 
câmpul magnetic static H. Când frecvența câmpului radio w este aproape 
de frecvența atomilor de precesiune Larmor în câmpul magnetic H, câmpul 
magnetic de radiofrecventä Hr apare ca o perturbare puternică 
dependentă de timp, ceea ce face ca starea atomilor să pară în orice 
moment o suprapunere a patru stări proprii de energie. Mișcarea unui 
astfel de sistem perturbat este apoi descrisă de ecuația Schrödinger. 


În noua stare a sistemului atomic, care apare ca o suprapunere de 
stări, fazele relative ale amplitudinilor de probabilitate sunt 
relative la faza câmpului de radiofrecventä. Aceste faze relative 
determină faza de modulare a luminii fluorescente. Figura 9 prezintă 
procesul fizic care are loc atunci când lumina excitantă este 
polarizată, astfel încât doar tranziţia | 61^; m=0 > -> I 63/*! ; tn 
= 0 > este posibil. 


Faptul că modulatia a fost detectată la o frecvenţă în jur de 10 MHz - 
cu câteva ordine de mărime mai mică decât lățimea liniei spectrale a 
fluor- 
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Fig. 8. — Configurare experimentală a rezonantei magneto-optice duble 
pentru a înregistra modulatia luminii fluorescente [66]. 


BH — Bobine pentru producerea câmpului magnetic static H; HF — 
circuitul de radiofrecventä pentru producerea câmpului magnetic (w0); 
Pb P,— polaroid; L- lampă cu descărcare în vapori de mercur; C — 
resonance celi ; PM — fotomultiplicator. 


Fig. 9. — Modularea luminii fluorescente Hgl A 2537 A. 
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lumina escentá (care este de aproximativ 1000 MHz) - sustine afirmația 
că există o corelație între radiațiile de diferite frecvenţe care 
compun lumina de la fiecare atom. 


Ca și într-un spectru continuu, modularea radiației are loc numai dacă 
componentele sunt corelate; De altfel, radiația observată implică o 
corelație între orice componentă spectrală arbitrară și celelalte 
componente separate de aceasta prin frecvențele de modulație. 0 astfel 
de corelație nu poate exista între radiaţiile de la diferiţi "àtomi, 
deoarece, în vaporii de joasă presiune, atomii emit independent. În 
consecință, corelatia ar trebui căutată în cadrul radiaţiilor provenite 
de la orice atom individual; adică pentru orice atom probabilitatea de 
a emisia de lumină într-o anumită direcție poate depinde de timp.Este o 
simplificare excesivă a descrie fluorescenta prin rezonanţă ca 
excitatia unui atom de la o stare staționară la alta din care se 
întoarce ulterior. 


Rezultatele prezentate în [64] nu pot fi explicate prin descrierea de 
mai sus, deoarece iradierea atomilor cu radiație de rezonanţă este, de 
asemenea, o perturbare dependentă de timp; sub influenţa sa, un atom nu 
se află în niciuna dintre cele două state stabile care se exclud 
reciproc, ci într-o suprapunere a acestor state. Perturbatiile optice 
și de radiofrecventá sunt tratate diferit deoarece timpul de coerenţă 
este mult mai scurt decât durata medie de viață a stărilor excitate, în 
timp ce cel al câmpului de radiofrecventä este mult mai lung. Spectrul 
câmpului excitant este cel al unei linii spectrale lărgite fie prin 


efect Doppler, fie prin presiune, având o jumătate de lățime de 1000 
MHz, ceea ce înseamnă un timp de coerență tac”W“103. Durata medie de 
viaţă a stării excitate este de aproximativ t ~ 10 7s. In consecinţă, 
într-o funcţie de undă atomică, continuitatea de fază datorată 
iradierii se pierde rapid, iar excitatia optică poate fi considerată, 
într-o bună aproximare, ca instantanee. Un fascicul de radiaţie 
staționar de la o sursă de lumină obișnuită induce excitatii necorelate 
la o rată uniformă. Dar, timpul de coerență al câmpului de 
radiofrecventä durează atâta timp cât întregul experiment, deoarece 
câmpul este generat de un oscilator cu undă continuă. Faza acestui câmp 
este o funcție definită a timpului și intră în calcul atunci când 
dependența de timp a luminii fluorescente este în studiu. 


Sistemul investigat [66] a fost identic cu cel folosit de Brossel și 
Bitter în experimentul lor de dublă rezonanță [68]. Series și colegii 
săi au sugerat că ar putea avea loc o modulare a luminii fluorescente. 
Brossel şi colab. [69] -[71] a observat o îngustare a liniei de 
rezonanță dublă pe măsură ce densitatea vaporilor de împrăștiere 
creștea. Acest efect a fost interpretat ca împrăștiere coerentă, o 
formă de împrăștiere multiplă a radiației de rezonanţă în care 
informaţia de fază este transmisă de la un atom la altul prin 
intermediul câmpului luminos. S-a sugerat [64] — [66] că ar trebui să 
fie posibil să se găsească informaţii de fază nu numai în fenomenele 
secundare, ci chiar și în lumina fluorescentă. 


În experimentele [64], [66], lumina fluorescentă emisă a fost studiată 
în diferite direcții în raport cu câmpul magnetic static 7/0 (Fig. 8). 
Configurația 9 = 0, 55 și 90* are o importanţă deosebită. Starea de 
polarizare liniară a fasciculelor care cad pe vaporii de mercur și pe 
detector, respectiv, este specificată de unghiurile oq și a pe care le 
fac vectorii electrici cu planurile x0z si yOz. 
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Frecvența aleasă pentru câmpul magnetic oscilator a fost considerabil 
mai mare decât lățimea naturală a nivelurilor de energie (j- 1 MHz), 
dar nu atât de mare încât să îngreuneze modulatia (limita superioară a 
fost impusă de răspunsul fotomultiplicatorului). In majoritatea 
experimentelor, frecvența radio a fost kcpt constantă, iar gradul de 
modulație a fost reprezentat în funcţie de câmpul magnetic continuu Ho. 
S-a stabilit astfel că efectele de rezonanţă sunt centrate nu numai pe 
valorile câmpului Ho — w0/y ci si pe valorile 0, 1/2 Ho, 3/2Hi si 2 
Ho. Amenzile de rezonanță în acest caz nu mai sunt lorentziane. 


Experimentul lui Series et al. este un experiment magneto-optic cu 
dublă rezonanţă pentru a afla dacă intensitatea 3/ a luminii 
fluorescente are componente modulate la frecvența wa câmpului magnetic 
de radiofrecventá Hx, sau la armoniile frecvenţei fundamentale a 
acestui câmp. Experimentele arată cá în unele condiții de excitație si 
detecție, lumina fluorescentă prezintă componente modulate la frecvența 
fundamentală a câmpului magnetic de radiofrecventá si la armoniile 
acestei frecvente. Amplitudinile de modulatie se schimba brusc la 
trecerea prin rezonanță (w = w0) si astfel pot fi utilizate pentru a 
detecta momentul precis al rezonantei. 


Fig. 10. — Modularea luminii fluorescente Hgl A 2537 Ä în urma 
excitatiei pulsate. 


Din considerente teoretice [65], rezultă că dacă fluorescenta de 
rezonanţă este emisă sub formă de puise luminoase de durată scurtă în 
comparaţie cu perioada de precesiune Larmor, atunci modulatia va fi 
evidentă. Folosind linia de intercombinare a mercurului, Dodd, Kaul și 
Warrington [72] (și Alexandrov [73] folosind tranziția similară a 
cadmiului) au subliniat că, într-un câmp magnetic, lumina fluorescentă 
a vaporilor care a fost excitată de impulsuri scurte de rezonanţă 
radiația arată o modulație care se atenuează exponential la frecvența 
Larmor. Analogul electric al acestor experimente a fost raportat recent 
[74]. Rezultatele lui Dodd et al. sunt prezentate în Fig. 10. 


Este evident că precesia la frecvența Larmor a oscilatoarelor unice 
permite un experiment de rezonanță. Presupunând că lumina de excitație 
este modulată, este clar că și lumina fluorescentă este modulată; 
amplitudinea de modulație depinde de faptul dacă frecvenţa de modulație 
este sau nu în rezonanţă cu precesia Larmor. Experimente de acest tip 
au fost efectuate de Alexandrov [75], Corney and Series [76] și 
Skalinski [77]. Au obținut amenzi de rezonanţă cu un Lorentzian 
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forni. În aceste experimente, efectele de modulare au fost observate 
atunci când excitatia a fost realizată fie prin lumină pulsatä, fie 
prin lumină modulată. 


Revenind la clasic! experiment de rezonanță magneto-optică dublă, în 
care atomii sunt excitati de un fascicul de lumină de intensitate 
constantă, oscilatorii sunt excitati aleatoriu, dar precesia lor este 
acum forțată prin aplicarea unui câmp magnetic suplimentar care se 
rotește într-un plan perpendicular pe câmpul static Jo (Fig. 8). Dacă, 
la excitație, polarizatorul este orientat paralel cu 770, oscilatorii 
(electronii) sunt la început neafectati de //0 și complet controlati de 
Oscilatorii preiau o mișcare plană de rozetă, desenând astfel un disc; 
discul precesează apoi, îndreptat prin //[, în jurul unui diametru 
paralel cu //0. Fazele aleatorii ale excitatiei sunt limitate la 
mișcarea de formare a discului, în timp ce discul se rotește în fază cu 
Hr. Astfel, radiaţia fluorescentă va apărea printr-un analizor liniar 
ca fiind 100% modulată la dublul frecvenţei de rotație a discului [78]. 


Fig. 11. — Amplitudinea modulatiei într-un experiment de dublă renantä 
[66] 


A. Interferenţă între 04- și a- (13 MHz); b Interferenţa între si r. 
(6,5 MHz). 


Într-un cadru mecanic cuantic (Fig. 9), lumina polarizată n excită 
atomii la subnivelul im - 0 > al stării excitate 63^ — Hgl, iar câmpul 
magnetic de radiofrecventä H) induce tranzitii de la 'm= 0 > până la | 
m =+ 1 >. Fiecare atom este acum într-o stare de suprapunere Im= 6, 
+ 1 >», iar lumina emisă de-a lungul direcției H este un amestec 


coerent de c4* si componente. Un analizor circular va selecta vectorul 
comun acestora si bătăile observate vor arăta interferența. 


Figura 1 la prezintă o curbă de rezonanță așa cum este obținută de 
Taylor și colab., [66] lucrând cu Hgl/. 2537 A linie. Valoarea câmpului 
magnetic Ho la rezonanţă este de aproximativ 6,5 G și frecvenţa de 
modulație este de 13 MHz. Tehnicile au permis lucrul la o frecvenţă de 
modulație scăzută și cu un detector sensibil la fază. Astfel, Fig. Ha 
arată de fapt derivata curbei de rezonanţă. Acolo unde configurația 
experimentală detectează interferența dintre radiaţiile (ah) și (n), 
curbele de rezonanță capătă forma neobișnuită prezentată în Fig. 116. 


Un rezumat al rezultatelor teoretice referitoare la bătăi luminoase 
este prezentat în apendicele II. 
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2.1.2. Realizarea diferențelor populației între nivelurile atomice 
excitate de bombardamentul cu electroni 


214251. Excitarea electronicá a atomilor limitati la un celi inchis 


Cu un numár mic de stári excitate, excitatia opticá permite excitarea 
selectivá, cu o probabilitate de tranzitie suficient de mare. In 
consecintá, studiul stárilor excitate de rezonanta opticá este limitat 
la niveluri de rezonanţă si la unele niveluri atomice excitate în 
trepte [62]. 


Dar metoda Franck si Hertz de excitare prin ciocnire cu electroni [79j 
poate da un număr mare de niveluri de excitație observabile (în 
principiu toate nivelurile). Procesul fizic de bază utilizat pentru a 
realiza diferențele populației între nivelurile atomice prin excitatia 
electronilor este cunoscut din experimentul lui Skinner și Appleyard 
[80] *. Acest experiment a arătat că, dacă un vapor atomic este excitat 
de electroni mono-energetici lenți, în unele cazuri atomii excitati 
emit radiații parţial polarizate. Electronii monoenergetici au viteze 
paralele între ei și paralele cu câmpul magnetic continuu HQ (când se 
aplică un astfel de câmp) iar înregistrările se fac la unghiuri drepte 
faţă de fasciculul excitant Deoarece lumina emisă de atomii excitati de 
electroni este partial polarizat, se pare că după excitarea 
electronilor diferitele subniveluri ale stării excitate sunt populate 
diferit. 


Metoda excitării atomilor prin ciocniri de electroni a fost folosită 
pentru prima dată pentru înregistrarea unei rezonanţe de radiofrecventä 
de către Lamb și Retherford [9], [20j în studiul tranzitiilor dipolului 
electric corespunzătoare intervalelor de structură fină ale atomului HI 
și ale ionului. El 11. În 1949, Brossel și Kastler [22] au văzut că 
polarizarea observată de Skinner și Appleyard se datora unei 
inegalităţi a populaţiei in sub-nivelurile Zeeman ale statelor excitate 
și că această inegalitate ar putea oferi o bază pentru sistemul optic. 
detectarea rezonantelor magnetice. 


Folosind această metodă pentru prima dată, Dehmelt [81] a obținut 
rezonanţe Zeeman ale nivelului metastabil 63P2- Hgl; el a excitat 
această pârghie prin ciocniri de electroni și apoi a măsurat 
intensitatea de absorbţie a liniei Hgl A 5461 A. Metoda de excitare a 
electronilor a fost dezvoltată rapid în laboratoarele de fizică ale 
Ecole Normale Superieure din Paris, de către Brossel și Pebay-Peyroula 
[35], Descoubes [82], Archambault [83], Priou [84], Décomps [85], May 
[86], Barrai [87] si altii, care au studiat atomii de Hg, Na, Cs, He, 
Zn si Cd. În cazul lui I =fi 0 au fost evaluate structurile hiperfine. 
Aceeași metodă le-a permis să ionizeze atomi initial neutri prin 
ciocniri de electroni și, simultan, să excite ionii rezultați si să 
înregistreze stările lor excitate [88], [89]. 


Primul experiment realizat de P&bay-Peyroula, Brossel și Kastler [90] 
merită descris pentru a sublinia metoda excitatiei electronilor. 


Configurația lor experimentală este prezentată în Fig. 12. Vaporii 
saturați ai elementului studiat (în acest caz Hgl) au fost închiși 
într-un celi evacuat (C). Vaporii saturati au fost apoi bombardati! cu 
electroni. Celi de rezonanţă a fost similar cu un tub de electroni cu 
trei electrozi (Fig. 13). 


* Experimentul lui Skinner și Appleyard și interpretarea teoretică a 
rezultatelor lor sunt prezentate în Anexa III. 
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Fig. 12. — Experimenta] aranjament pentru rezonanța magnetică folosind 
excitatia electronică pentru alinierea nivelurilor atomice de excitație 
[82], [90]. 


— câmp magnetic de antrenare; H, câmp magnetic de radiofrecventä; II, : 
— polaroide; Fj, F,— fotomultiplicatoare ; C — resonance celi ; G — 
galvanometru (sau alt dispozitiv de detectare). 


P 


Fig. 14. — Diagrama Sistemului de detectie utilizat pentru investigarea 
nivelurilor atomice excitate prin metode optice de spectroscopie de 
radiofrecventá. 


Fig. 13. — Diagrama tubului electronic utilizat pentru excitarea 
electronicä a nivelurilor atomice excitate. 


Acest celi include catodul K (incalzit indirect pentru a-l face 
echipotential), grila G care accelereaza electronii (la o tensiune 
intre 30 si 60 V) si placa colectoare de electroni P (stabilita la 
potentialul grilei G). Electronii se ciocnesc cu atomii elementului 
investigat in spatiul echipotential dintre grila G si placa P. In cazul 
mercurului, celul este incálzit pentru a obtine o presiune a vaporilor 
de ordinul IO-2 la 10-3. mm Hg. 
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La unghi drept față de fasciculul de electroni (Fig. 12), doi 
fotomultiplicatori (Fx și F2) au înregistrat linia emisă. În faţa unuia 
dintre ele, un polarizator (I) a selectat componentele luminii paralele 
cu Ho, în timp ce în fata celuilalt fotomultiplicator un polarizator 
(^X) a selectat componentele 30 perpendiculare pe direcția Ho (0z). 
Cele două ieșiri fotomultiplicatoare au fost montate în opoziție 
printr-o punte de rezistenţă la care era conectat un galvanometru (Fig. 
14). Puntea a fost echilibrată astfel încât galvanometrul G să 
înregistreze un curent numai dacă raportul dintre curenţii anodici de 
la fotomultiplicatori se schimba. Orice depolarizare prin rezonanţă, 
datorită câmpului generat de circuitul de radiofrecventä , a produs o 
modificare a raportului 3n/30 si a dat un semnal care a fost 
înregistrat de galvanometrul G. 


Rezonante Zeeman au fost observate printr-o variație lentă a câmpului 
Fo. 0 modificare considerabilă a semnalului a avut loc la punctul de 
rezonanţă w = — y Fo. 


Rezultatele experimentale au arätat cä prin bombardarea cu electroni in 
condițiile de mai sus, tranzitiile | Am | = 1 si mai ales Aw = 0 sunt 
cele mai imbunätätite in timp ce tranzitiile | Am | > 1 este putin 
probabil. Nivelul excitat (2) contine 2F2 + 1 sub-niveluri Zeeman 
populate de excitatia electronică a atomilor de la nivelul (1), care 
conține 2Fr + 1 sub-niveluri. Dacă se investighează acest lucru, apar 
următoarele două cazuri: F2 < Fr + 1 si F2 > Fi + 1. 


a) Cazul F2 < Fr + 1 (Fig. 15 a, b si c) Presupunând că 
subnivelurile 2FX + 1 sunt populate egal, tranzitiile Am=0 și Am= 
+ 1 populează 2F2 + 1 subniveluri ale nivelului superior (2); 
inegalitátile in populatie vor rezulta doar din diferentele dintre 
probabilitätile de tranzitie si acestea vor fi in general foarte slabe. 


b) Cazul F2 > Fr + 1 (Fig. 16). Subnivelurile extreme ale nivelului 
(2) vor fi slab populate; in acest caz, s-ar putea obtine o linie 
partial polarizata. Aceastá abordare aproximativa oferá concluzii care 
in majoritatea cazurilor sunt ín acord calitativ cu experimentul. In 
cazul unei excitatii in trepte (de probabilitate foarte micá) si al 
unei alimentári a nivelului superior printr-un proces in cascadá, nu 
este posibilă raționamentul calitativ. 


Din cele de mai sus rezultă că nivelurile excitate investigabile prin 
această metodă trebuie să aibă un număr cuantic F2 (sau J2) foarte 
diferit de cel al nivelului initial Fj (sau JJ. De asemenea, pentru a 
obține o dezordine puternică a atomilor cu un nu- putere de 
radiofrecventá prea mare, durata medie de viață t a nivelului studiat 
(2) ar trebui să fie destul de lungă pentru ca puterea de 
radiofrecventá necesară să fie absorbită. Câmpul de radiofrecventä Hlf 
corespunzător nivelurilor excitate cu o durată de viață medie t« 10-75, 
duce la numeroase dificultăți experimentale.Figura 17 prezintă curbele 
de rezonanță pentru nivelul 63F3 — - Hgl în cazul izotopilor pare.Din 
nou există curbe de tip Majorana-Brossel, ca acelea Brossel și Bitter 
obținute cu excitație optică. în primul experiment cu dublă rezonanţă 
magneto-optică [68] Au apărut și unele efecte false, cum ar fi 
rezonanţa de tip ciclotron, dar au putut fi eliminate. 


Întrebarea finală este: cum putem explica producerea unei populaţii 
inegale între nivelurile Zeeman prin ciocniri de electroni? 0 teorie 
amănunțită și riguroasă a procesului a fost dezvoltată de Seaton [91]. 
0 explicaţie elementară este posibilă dacă se neglijează spinurile 
electronilor [45]. Astfel, momentul unghiular total (din electron plus 
atom) este conservat în timpul coliziunii. Se ia drept cuantizare 
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direcţia Oz, a mișcării electronilor, care coincide cu direcția unui 
câmp magnetic real sau fictiv. Dacă ciocnirea are loc la pragul de 
excitație, adică dacă energia cinetică a electronului este suficientă 
pentru a excita atomii, viteza electronilor după ciocnire dispare și 
momentul lor unghiular este, de asemenea, zero. In acest caz, 
electronul nu își poate transfera momentul unghiular atomului cu care 
s-a ciocnit și tranziţia de excitație trebuie să se supună selecției 


Fig. 15. — Schema Heisenberg pentru explicarea alinierii nivelului 
atomic prin bombardamentul electronic. 


Fig. 16. — Alinierea nivelurilor atomice excitate prin bombardament cu 
electroni. 


regula A/u = 0. Deoarece se folosesc întotdeauna electroni a căror 
energie cinetică este mult mai mare decât cea reținută de atom, 
randamentul eficienţei excitatiei este de fapt mai bun. Experimentul 
arată că polarizarea radiației emise este maximă pentru o energie cu 
câțiva electronvolti peste pragul de excitație. In aceste condiţii, 
tranzitiile sunt mai puţin probabile cu cât variația A/n este mai mare. 


Distribuţia populațiilor de sub-niveluri Zeeman pentru un nivel dat cu 
J = 3 dacă se pleacă de la o stare fundamentală J = 0 excitată de 
bombardamentul electronic este prezentată in Fig. 18. Retineti că 
populația scade de la centru = 0) la graniţe (m; = + 3), în timp ce 
diferențele de populație între nivelurile adiacente, la care rezonanța 
magnetică corespunzătoare sunt proporţionale, cresc de la centru la 
granite. Experimentele arată, de asemenea, că rezonanţa unui J = 1 
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(de exemplu, 63P1HgI) sunt observate doar rar dacă se pornește de la 
nivelul solului. Cele mai intense rezonanţe magnetice au fost obţinute 
de la nivelurile J = 4, pornind de la un nivel de sol J = 0. Din 
aceasta vedem că excitarea electronilor nu dă o orientare, ci mai 
degrabă o aliniere a atomilor în stările excitate. 


Fig. 17. — Rezonanta magnetică Unes obținută într-un studiu al 
nivelurilor atomice de mercur excitate de bombardamentul electronic 
[35]. 


0 


Fig. 18. — Alinierea nivelurilor atomice excitate de bombardamentul cu 
electroni. 


2.1.2.2. Excitarea electronica a atomilor dintr-un fascicul 


Rezonanta magnetica a nivelurilor atomice excitate este de asemenea 
studiată prin bombardarea unui fascicul atomic cu electroni [90]. 
Bombardarea cu electroni a vaporilor într-un celi închis nu poate fi 
folosit pentru a studia proprietăţile nivelului atomic ale oricărui 
element, deoarece interacţiunile care afectează cantitățile măsurate 
pot să nu fie întotdeauna reduse la minimum. Bombardarea cu electroni a 
atomilor dintr-un fascicul se face astfel încât practic nicio 
interacţiune să perturbe experimentul. 


În 1960, Geneux și Wanders-Wincenz [92] au folosit rezonanța magnetică 
pentru a studia nivelurile atomice și ionice ale Cd și Zn. Au bombardat 
un fascicul de atomi cu electroni. Aceasta a fost prima lucrare în care 
a fost observată rezonanța magnetică a nivelurilor excitate metastabile 
de ioni liberi. Structura experimentală (Fig. 19) a constat din 
următoarele: 


— un tun cu electroni (//), proiectat de Ramsay [93]. Fasciculul 
atomic trece printr-un canal de ieșire definit printr-o succesiune de 
deschideri circulare ale diafragmei cu diametrul de 4 până la 7 mm; 


— o unitate de pompare formată dintr-o pompă de prevacuum si o 
pompă de difuzie a uleiului. Nivelul de vid a fost între IO-5 până la 
10-6 mm Hg; 
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— două perechi de bobine Helmholtz. Una dintre ele generează un 
câmp magnetic orizontal, paralel cu componenta orizontală a câmpului 
Pământului; celălalt produce un câmp magnetic vertical pentru a 
compensa componenta verticală a câmpului magnetic al Pământului; 


— un sistem de detecție folosind două fotomultiplicatoare RCA 1P21 
și optica necesară (lentila, polarizatoare, filtre). Detectarea s-a 
făcut normal, perpendicular pe direcția fasciculului de electroni 
(paralel cu câmpul magnetic continuu Ho). Cele două pofaroide aveau axe 
paralele, perpendiculare pe câmpul magnetic Ho; 


- un oscilator cu cuart (/ = 3,010 MHz; P = 3 W) care alimenteazá o 
pereche de bobine plasate pe tunul de electroni si genereazá cämpul de 
înaltă frecvenţă la punctul de detectare. 

Detectare 


Fig. 19. — Dispunerea experimentală pentru bombardarea cu electroni a 
atomilor într-un fascicul atomic [92]. 


A — excitație optică (sursă si canal); B m- fumacea ; C — atunci fără 
cuplu (1, 2, 3); D - fante; E — punct de observare; F- 5 șaibe si 
discuri piane; G — pompe de vid; H — sursă de electroni excitanti. 


Márimile másurate au fost curentul de magnetizare din bobinele 
Helmholtz si deviatiile galvanometrului care au fost proportionale cu 
variatia de polarizare a luminii reemise. Curbele de rezonantá au fost 
obtinute fie printr-o másurátoare punct cu punct, fie prin intermediul 
unui potentiometru de inregistrare. In loc de bombardarea cu electroni 
a atomilor intr-un fascicul atomic, se pot excita atomii cu luminá 
[92]. 


Dintre cele douá metode cu dublä rezonantá — excitatia de electroni a 
atomilor in vapori si in fascicule atomice — tehnicile fasciculului 
atomic par preferabile acolo unde trebuie fácute ajustari si modificari 
frecvente. Un celi cu rezonanţă de vapori necesită un dispozitiv gata 
reglat. Tehnicile cu fascicul atomic par cele mai bune pentru 
investigarea acelor elemente cu o tensiune scăzută a vaporilor, 
deoarece în tehnica cu celule închise este nevoie de un cuptor cu 
temperatură înaltă. Dar un dezavantaj al tehnicii fasciculului atomic 
este densitatea scăzută a atomilor, ceea ce duce la o intensitate 
scăzută a luminii emise și, de asemenea, la perturbări semnificative de 
la gazele reziduale. Un alt dezavantaj este o scădere continuă a 
semnalului luminos din cauza scăderii debitului sau chiar a unei 
reevaporări a atomilor condensati pe părțile reci ale dispozitivului; 
aceasta variază continuu tensiunea vaporilor din interiorul celilor. 
Tehnicile vaporilor atomici (tehnicile celi) sunt mai convenabile 
pentru studiul nivelurilor atomice excitate mai ridicate. Atunci când 
coliziunile cu pereții celi devin importante (ca în cazul nivelurilor 
solului sau al nivelurilor excitate cu durată lungă de viață), tehnica 
fasciculului atomic este preferabilă celei atomice. 
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unul de vapori. Când este disponibilă doar o mică probă, ca în cazul 
izotopilor imbogätiti, bombardarea cu electroni a vaporilor atomici 
este evident superior. 


În sfârșit, trebuie menționat că bătăile ușoare detectate de Series și 
colab. pentru atomi excitati optic s-au observat și pentru atomi 
excitati de bombardamentul electronic și supuși rezonantei magnetice 
[94]. In cazul excitatiei prin bombardament cu electroni, atunci când 
are loc un proces în cascadă, se pot observa modulatii la un nivel 
excitat dat în raport cu un nivel excitat superior [95] care îl 
alimentează pe primul. Numai, modulatiile relativ la diferite niveluri 
apar pentru diferite câmpuri magnetice. 


2.1.3. Metode de detectare a orientärii sau alinierii atomilor in 
stările excitate 


Spectroscopia optică depinde de dezintegrarea spontană a stărilor 
excitate, în timp ce spectroscopia de radiofrecventä implică tranzitii 
stimulate. 


Pentru a detecta tranzitiile între două state necesită o diferență de 
populație între ele și am descris mai sus cum să obținem o astfel de 
diferență. Dacă există o diferenţă de populaţie între două sub- 
niveluri, ne auto. observați rezonanța magnetică în următoarele 
condiţii: 

— câmpul de radiofrecventä trebuie să fie suficient de intens pentru ca 
tranzitiile să fie induse înainte ca atomii să revină la starea joasă. 
Aceasta înseamnă că elementele matricei ale lui p & (în cazul 
tranzitiilor dipolului electric) sau ale u H (în cazul tranzitiilor 
dipolului magnetic) între două perechi de stări să fie de ordinul de 
mărime ah t-1, unde p este momentul dipolului electric, u momentul 
dipolului magnetic, t durata medie de viață a stării initiale si S si H 
intensitätile câmpului electric și respectiv magnetic. Raportul 
tranzitiilor dipolului electric și magnetic este 


p&pH 
ea0 2 


- 300. 


2mc 
(2,6) 
unde a0 este raza Bohr si a constanta de structurá finá; 


— pentru ca centrul liniei de rezonantá sá fie evidentiat 


vo 
cu precizie ------ = 
este necesar ca / ^» — + Aceasta înseamnă tı magnetic de radiofrecventä 


câmpuri de frecvență mai mare pentru durata de viață medie mai scurtă t 
a statelor excitate. 


Există două metode principale de detectare a tranzitiilor stimulate 
prin intermediul câmpurilor magnetice de radiofrecventa: 


— măsurători ale radiaţiei. Întrucât rezonanţa de radiofrecventä este o 
interacțiune între undele electromagnetice și materie, implicând schimb 
de energie, proprietățile undei (sau ale circuitului oscilator) sunt 
modificate. Aceste detecție 
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metodele sunt utilizate in tehnicile radio-electronice ale 
spectroscopiei de radiofrecventà (rezonanţa magnetică nucleară [15], 
[16], rezonanța spinului electronic [14] etc.); 


— au fost efectuate măsurători privind alterarea materiei sub rezonanţă 
magnetică. Datorită tranzitiilor de radio-frecventä între sub- 
nivelurile Zeeman ale unui nivel excitat, se modifică aplicația în 
tranzitiile care apar atunci când nivelul excitat scade. Vom descrie 
numai metodele de detectare care folosesc a doua clasă de efecte. Ele 
detectează radiaţiile optice sau de unde scurte emise în timpul 
dezintegrarii (relaxárii) '.starea excitată. Aceasta pare a fi o 
tehnică foarte sensibilă, deoarece tranzitiile de radio-frecventá sunt 
expuse prin tranzitii optice. 


2.1.3.1. Detectarea prin modificări ale intensității sau polarizárii 
radiației optice reemise 


Radiația optică care este afectată este o tranziţie electrică dipolo. 
Elementele matricei dipol electrice care corespund tranzitiilor dintre 
stările excitate și stările fundamentale sunt modificate printr-o 
tranziţie de radiofrecventä între subnivelurile magnetice ale stărilor 
excitate. Tranzitiile dipolului magnetic sunt reprezentate de 
modificări ale polarizării luminii reemise. Așadar, informaţii despre 
stările excitate când au loc tranzitiile dipolului magnetic între 
subnivelurile lor pot fi obţinute atât din intensitatea schimbătoare a 
radiației optice reemisă de starea excitată, cât și din schimbarea 
polarizării aceleiași radiaţii. 


Fig. 20. — Sistem de detecție utilizat într-un experiment de rezonanţă 
magneto-optică pentru studiul nivelului 73Si - Hgl. 


RS — Redresor de tensiune stabilizat pentru alimentarea 
fotomultiplicatoarelor (stabilitatea tensiunii 2xl(P *)» fu ft — 
fotomultiplicatoare ; $'R. — stabilizator de curent alternativ pentru 
alimentarea filamentelor de batere a tubului ale amplificatorului de 
curent continuu» At; At — amplificator diferit de. ( prag de ráspuns: 
10-11 A/ marcaj de scară, deriva pe perioadă lungă: 5x10"" A/oră); 


A, — instrument. 


într-un experiment de rezonanță magneto-optică dublă, radiația de 
rezonanţă optică necesară pentru a crea o asimetrie a populaţiei în 
sub-nivelurile magnetice | m > al stării excitate poate fi folosit și 
pentru a detecta această asimetrie, deoarece intensitatea și starea de 
polarizare a luminii de rezonanţă optică depind de populaţia 
diferitelor subniveluri \m>. 


Sistemul de detectie optica este similar cu cel folosit de Brossel 
[60], [68] Douä fotomultiplicatoare primesc lumina reemisä normal in 
câmpul magnetic //,; 
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unul dintre ele primește doar lumina o-polarizatä, 3a, în timp Ce 
celălalt primește lumina n-polarizata, 3m, transmisă de polarizatoarele 
plasate peste direcția fasciculelor. Ieșirile celor două 
fotomultiplicatoare sunt alimentate în opoziție cu o punte de 
rezistenţă. Semnalul rezultat este apoi proportional cu -m----- unde 
SCH 


iar 3a0 sunt valorile curentilor pentru care puntea a fost echilibrată. 
Galvanometrul folosit are o sensibilitate mare și o perioadă lungă 
(aproximativ 10 până la 15 s) pentru a detecta semnalele slabe și 
pentru a elimina zgomotul de scurtă perioadă. Un potentiometru de 
registru poate fi utilizat pentru a trasa curbele de rezonanţă 
magnetică într-o baleiaj continuă. Sistemul de detectare a fost 
îmbunătățit [69] pentru semnalele de rezonanţă slabă prin trecerea 
semnalelor de ieșire de la cele două fotomultiplicatoare printr-un 
amplificator diferenţial de curent continuu (Fig. 20). 


2.13.2. Detectare folosind modificări ale radiației optice 


a) Măsurarea dispersiei optice. Rezonanta magnetică a unui nivel 
atomic excitat determină o anumită distribuție a luminii reemisă de 
acest nivel si, în consecință, o modificare a indicelui de refracție al 
vaporilor care imprästie lumina. Radiația optică este dispersată prin 
interferență între fasciculul original și lumina emisă in față. Efectul 
este considerabil în jurul liniei de rezonanță. Nimeni nu a raportat 
încă rezonanțe ale stărilor atomice excitate folosind această metodă. 


b) Măsurarea efectului Faraday. Utilizarea efectului Faraday 
paramagnetic [97] în apropierea unei linii de absorbție a fost sugerată 
pentru prima dată de Kastler si Opechowski [98], [99]; Daniels si 
colab. [100] l-a folosit mai întâi pentru a detecta optic rezonanța 
magnetică. Gozzini [101] a sugerat aplicarea acestei metode la studiul 
atomilor orientati optic în starea fundamentală. Mai recent, Manuel si 
Cohen-Tannoudji [102] au arătat că, observând efectul Faraday 
perpendicular pe câmpul magnetic (nu paralel, ca in [98] — [101], 
semnalele modulate la frecvența Larmor pot fi obținute in starea 
fundamentală. Acest lucru pare convenabil pentru studiul relaxării 
termice. Dar incä nu s-au făcut măsurători cu această metodă. 


c) Mäsurätori ale amplitudinii modulatiei la frecventa radio a 
radiatiei optice. 


Această formă de măsurare a fost deja descrisă. atât in cazul 
excitatiei optice a nivelurilor atomice excitate cât şi în cazul 
excitatiei lor electronice. 


2.1.33. Detectarea prin alte efecte secundare 


În experimentele cu fascicule atomice, tranzitiile de radiofrecventä 
sunt relevate de modificările numărului de atomi care ajung la 
detector; semnalul său de ieșire este astfel proporţional cu numărul de 
atomi care îl lovesc. Această metodă de înregistrare a semnalelor de 
rezonanță magnetică se numește metoda de detectare cinetică. 


Pentru studiul stărilor excitate au fost utilizate două tipuri de 
detectoare: în experimentul lui Lamb [9], care a investigat nivelul n = 


2 al H, detectorul consta dintr-un filament fiat de wolfram care emite 
electroni atunci cänd este lovit de atomii de H metastabili; in 
experimentele lui Rabi [103], [104], care au folosit excitatia optică 
de către fascicule atomice, 
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au fost observate rezonanţe ale stărilor optic excitate ale atomilor 
alcalini; detectorul consta dintr-un filament de tungsten îmbogăţit 
care producea ioni după ce atomii alcalini s-au ciocnit cu electronii. 
Astfel, această detecție se realizează prin intermediul unui câmp 
magnetic neomogen Stern-Gerlach care selectează atomii care au fost 
supuși tranzitiilor Zeeman în starea excitată optic. Tranzitiile Zeeman 
în starea excitată modifică distribuţia atomilor pe sub-nivelurile lor 
Zeeman atunci când revin la starea fundamentală. 


Rezultatele obținute de Rabi și colegii săi în cazul Rb, Na și Cs sunt 
în concordanță cu cele obținute prin alte metode optice de 
spectroscopie de radiofrecventá (vezi Tabelul 2). , 


2.2. Principiile metodelor de pompare optică 


Într-o lucrare publicată în 1950 în Journal de Physique [23] și într-un 
raport prezentat în același an la congresul de spectroscopie de 
radiofrecventá de la Amsterdam, A. Kastler a arătat că metodele optice 
de rezonanţă magnetică pot fi extinse la studiu. a statelor de bază 
atomice prin pompare optică. Această metodă, sugerată pentru prima dată 
de Kastler, folosește lumina polarizată circular pentru a excita 
rezonanța optică a atomilor. Pot fi astfel generate diferenţe 
importante de populaţie între stările cuantice de orientare spațială a 
atomilor. Crearea diferențelor de populaţie între subnivelurile stării 
fundamentale atomice are ca rezultat fie orientarea, fie alinierea 
momentelor lor magnetice. 


Este bine cunoscut faptul că un sistem de atomi poate exista în 
diferite stări sau niveluri cuantice care diferă prin energia lor și 
prin momentele magnetice ale configurației lor electronice. Dacă 
supunem atomii unui câmp magnetic extern Ho, momentele lor magnetice au 
o orientare spațială diferită față de acest câmp. Aceste orientări 
corespund unor sub-niveluri Zeeman distincte. De exemplu, în cazul în 
care un ansamblu de atomi dintr-un gaz a atins o stare de echilibru cu 
pereţii celulelor de absorbţie si cu mediul extern, distribuţia 
atomilor pe diferite niveluri urmează legea Boltzman: 


|. ^H? =e tT, N, 
cele mai joase niveluri din scara energetică fiind cele mai populate. 


Pentru a popula nivelurile excitate de atomi pot fi utilizate 
următoarele metode: 


- ridicarea temperaturii; 


— descărcare electrică (electronii de mare viteză și ionii de 
descărcare excită atomii prin ciocniri); 


— bombardament cu electroni dirijat; 
— excitație optică cu un fascicul de lumină care poate fi absorbit 
de atomi. Prin excitație optică (Fig. 21) tranzitiile de absorbție aduc 


atomii 


de la starea fundamentală (Eo) până la un nivel superior excitat (E2) 
unde stau pentru o perioadă foarte scurtă de timp. 


metoda lui Rabi [104] 


Element ILNivel în studiuQ X 10-24 cm2Nivel în studiu 


Na23 1 2 +0,11 +0,013”2P+ 2 3^A 2 5p2P 3, 4, 5 d2D 
K89 32 +0,07 +0,024p2P 5paP 
Rbes 5 25p2P+0,27 +0,026p2PL 2 
masa 2 
Metoda de rezonanţă magneto-optică dublă Ref. 
Constante de cuplare MHz Qx10-24 cm2 
a b 
+ 3 =19,5 +0,6 2,4 +1,4+0,10 +0,06[294] 
A3 =19,06 +0,36 2,58 +0,3+0,100 +0,011[500] 
La =94,45 +0,50 [500] 
A3 =19,0+0,5 2,3 +0,3 [418] 
0,13 +0,04[501] 
[502] 
Ar =28,85 +0,3 2,8 +0,8 [503] 
A3 =1,97+0,1 1,7+0.3+0,11+0,02[504] 
Al =9,3 +0,5 T [206[ 
A3 225,3 +0,2 *2" 24,4 +1,3 [104] 
Al=120,7+1,0 
A3 = 8,16+0,06 8,40 +0,4+029+0,02[297] 
T 
Rb87 3 25p2P0,13+0,016p2P 
Cs133 Zn*7 Hg199 -T2 5-2 -0,0033 +0,00397p2P 
WAS 403A 
12 6s 6p3 P1 
Hg201 32 6s 6f3 6s 6p3 Pi 6s 6/3 FA 
Hg197 1.2 6s 6p3 Pr 


A3 =85,8+0,7 TA! =409+4 T A3 -27,63x0,1 T 11,8+0,6 4,06+0,20,14+0,01 
[104] [297] 

A3 = 16,60+0,01 -0,11+0,08-0,003+0,002[298] 

La =100,2+0,25 T 


A =632,3+0,15 B = —19,4+0,150,18+0,02[299] 


14910+420 [505] 
E [506] 


A =1255 +20 [502] 

A = - 543715 B = -35,4 +2,40,58 +0,18[506] 
A =520 #25 B-0 [502] 

A =15935 +30 [507] 
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Depopularea nivelurilor excitate (EJ se face in douä moduri: fie 
printr-o emisie de lumină care readuce atomii la nivelul initial (EJ 
(în acest caz avem rezonanță optică), fie printr-o emisie de lumină 
care aduce atomii la un al treilea nivel (EJ, între (EJ și (EJ. Dacă 
procesele radiative și non-radiative care permit atomilor să revină la 
starea) (EJ din starea (EJ sunt lente (adică starea (EJ are o durata de 
viață medie lungă t), multi atomi se pot acumula în stare (EJ. 


Termenul de pompare optică denotă cele două procese succesive (EJ-> (EJ 
și (EJ -> (EJ. Când atomii sunt excitati optic continuu, distribuția în 
stare staționară a populațiilor poate deveni foarte diferită de cea de 
la echilibrul termic). cazul de pompare optică este așa-numita 
inversiune a populației (Nr > VJ. Aceasta apare atunci când incidentul 
Eght este suficient de intens, iar procesele de relaxare care aduc 
atomii de la (EJ la (EJ sunt lente. Astfel, există mult mai multi atomi 
in starea (EJ decät in starea (EJ. 


Fiecare dintre nivelurile (EJ, (E2) si (EJ, paramagnetic fie din punct 
de vedere electron sau nuclear, constá din mai multe sub-nivele care se 
disting prin orientarea spatialá a momentelor unghiulare asociate. 
Dacă, de exemplu, , fasciculul de lumină excitant este polarizat 
circular, fotonii isi transferä unghiular Prin pompare opticá atomii se 
acumuleazá prin urmare in 


nivelurile atomice pentru a ilustra principiile de pompare optica. 
impuls cátre atomi. 


subnivelul lui (EJ unde axele magnetice ale atomilor au o orientare 
spaţială definită. Retineti că, în general, cu pomparea optică (EJ si 
(EJ pot fi sub-niveluri ale aceleiași stări cuantice. Astfel, un gaz 
pompat optic). mediu devine un mediu polarizat. 


În prezent, pentru a pompa optic un element dat, atomii săi sunt 
excitati optic pe direcția câmpului magnetic extern Ho, radiaţia lor de 
rezonanţă fiind polarizată circular or, o- sau (6 = o+ J- o-). In cazul 
polarizárii o+ sau o", atomii subnivelului Zeeman al stării 
fundamentale | u/? > introduceţi sub-nivelul | mp >= I Pf + 1 > sau I 


mp > = | uk — 1 > din starea excitată și revin spontan la starea 
fundamentală, distribuându-se între sub-niveluri | p/? >, I PF * 1», I 
uk + 2 > și IuF —2 >, | u/? —1 >, | y^ >. In cazul polarizárii o (o 


= 0+-|-0-), atomii subnivelului Zeeman | g^» din starea fundamentală 

intră sub-nivelurile | up + 1 > și | up — 1 > din starea excitată si 
revin la starea fundamentală, repartizându-se între subniveluri | up-2 
>, I p- 1>, Lut:' +1> si | up + 2 >. Deci, momentul unghiular al 


fotonilor excitatori este transferat la atomi si, in medie, acestia 
devin mult mai numerosi in anumite niveluri ale stärii fundamentale. in 
primul caz, atomii devin mai numerosi fie in subnivelul p^ cu valoare 
mare (o+ excitație), fie în subnivelurile up cu valoare scăzută _ 
(excitație c); adică momentele magnetice sunt partial orientate. In 
cazul excitatiei o-, în anumite condiții pentru probabilitățile de 
tranziție optică și pentru numerele cuantice E ale stării fundamentale 
și ale nivelului excitat, se ajunge la o evacuare simetrică a 
subnivelurilor de valoare absolută mare I up I și vice- invers; adică, 
momentele magnetice sunt partial aliniate [3], [105], 


PRINCIPII ALE METODELOR DE REZONAntä MAGNETO-OPTICĂ 
43 


[106]. Henee, prin pompare optică se obţine o orientare (polarizare) 
sau o aliniere a vectorilor de spin ai atomilor și macroscopic se 
obține o magnetizare a mediului. Acest lucru are ca rezultat diferenţe 
mari ale populației între subnivelurile Zeeman ale stării fundamentale. 
Aceste diferenţe de populaţie au ajuns în starea de echilibru rezultat 
dintr-o competiţie între procesele de pompare optică și de relaxare. Cu 
cât ciclul de pompare optic este mai scurt (caracterizat prin timpul 
mediu Tp*) [105] comparativ cu timpul de relaxare longitudinală Tx 
(care caracterizează procesele de relaxare care tind să recupereze 
echilibrul termic), cu atât diferențele populației stabilite sunt mai 
importante. 


Rezultă că pomparea optică poate fi considerată un proces de relaxare. 
Deoarece lumina folosită pentru pompare modifică orientarea sau 
alinierea atomilor, regulile probabilităților de revenire din starea 
excitată la starea fundamentală oferă o probabilitate globală de 
relaxare longitudinală definită de 


+ (2,7) 


unde K depinde de probabilitățile de tranziție optică si tx este timpul 
aparent de relaxare longitudinală. 


2.2.1. Pompare optică longitudinală 


Pomparea optică a diversilor izotopi produce diferențe importante ale 
populației între subnivelurile Zeeman ale unei stări fundamentale 
atomice; permite, de asemenea, orice varia- 


Ho 
K 


mentiunea acestor populații, în special cea cauzată de rezonanța 
magnetică, să fie detectată optic. 


Majoritatea experimentelor de pompare optică [107] — [109] folosesc un 
fascicul de lumină L (Fig. 22), polarizat circular, care se propagă de- 
a lungul câmpului magnetic static Ho (pompare optică longitudinală). 
Ansamblul de atomi (spinuri) este în acelaşi timp supus unui magnetic 
liniar de radiofrecvență. 


— -> 


câmp cos w/, perpendicular pe Ho. În aproape toate expertizele 
frecvența w a câmpului de radiofrecventä este menținută constantă in 
timp ce câmpul magnetic static Ho este variat lent; o rezonanță 
magnetică obişnuită apare apoi deasupra semnelor de detecție optică 
(lumina absorbită sau reemisă de atomi pentru o valoare a HQ dată de 
relația w0 = — w, unde w0 este pro- 


frecvența de cesiune, y raportul giromagnetic al nivelului de sol al 
elementului dat si w frecvența 


câmp magnetic oscilator Ht). Acest lucru se întâmplă la valori relativ 
scăzute ale amplitudinii câmpului magnetic de radiofrecventä Hv 


L 

22. — Metoda de 

Smochin. 

realizarea pomparii optice longitudinale. 


* Tp este intervalul mediu de timp care se scurge între absorbția a doi 
fotoni diferiți de către același atom. Tp — > a este o constantă si S 
este intensitatea excitatiei a 3 


radiatii optice. 
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Cänd intensitatea cämpului magnetic de radiofrecventä este crescutä, pe 
lângă rezonanța magnetică obișnuită apare o succesiune de rezonanțe 
magnetice, corespunzătoare tranzitiilor de radiofrecventä cu mai multe 
cuante. Poziţiile lor sunt date de valorile lui Ho corespunzătoare 
relației 


wo = y/7o = (2n+ 1) v, (2.8) 


unde n este un intreg pozitiv sau negativ sau zero. Aceste rezonante cu 
multe cuante au fost investigate amänuntit atät teoretic, cät si 
experimental de către JM Winter [110]. Din aceste studii a concluzionat 
că, in trecerea de la un subnivel magnetic la altul, atomul absoarbe 
sau emite nu una, ci multe cuante de radiofrecventa; energia totală si 
momentul unghiular total se conservă în cursul tranzitiei. 


De asemenea, prin creșterea intensității câmpului de radiofrecventà, 
rezonanţe datorate tranzitiilor reale suferă o deplasare radiativa, 
proporţională cu b'2 (deplasarea B'och-Siegert) și prezintă, de 
asemenea, o lărgire semnificativă. Când Hl este variat pentru valori 
date de Ho si w0, apare o reţea de curbe Majorana-Brossel. 


Pentru a ilustra rezonanțe de tip Winter, luăm în considerare un 
ansamblu de atomi Hg199 în starea fundamentală 61^ -Hgl J =0, /=-j 
plasați într-un câmp magnetic static Ho și supuși unui câmp magnetic 
liniar de radiofrecventá Hx cos wÇ de optică — 


pompare care se propagă de-a lungul Ho. Figura 23 prezintă configuraţia 
experimentală. Câmpul magnetic Ho, care contine rezonanţa celi C cu 
vaporii investigati, este produs prin intermediul bobinelor Helmholtz 
B. Ín interiorul bobinelor Helmholtz existá o pereche de bobine 
coaxiale b, producánd cámpul alternativ de baleiaj pentru observarea 
protonului. rezonanţe. 0 pereche de bobine de radiofrecventà RF cu axe 
verticale, generează câmpul de radiofrecventá Hv Celi de rezonanţă C 
care contine, în acest caz, atomii Hg199 si Hg201, este plasat în 
centrul geometriei sistemului. Excitarea luminii se face de-a lungul 
axei câmpului Ho, imaginea lămpii L fiind formată pe celi de rezonanţă 
de două lentile de cuarț topit cu deschidere mare /. Atomii de Hg201 
sunt aliniati prin concentrarea unui flux luminos puternic pe celi C, 
obținut de la lampa L. 


Pentru a obține o orientare de Hg199 sau Hg201, se introduce o prismă 
de polarizare peste fasciculul de iradiere (o prismă Glazebrook blocată 
cu glicerină, nicol blocat cu cristal sau glucoză polaroid pentru Hg I 
A 2537 A) urmată de o lungime de un sfert subțire. placă ((2 è+ 1)- 
placă de cuarţ). In acest experiment [105] densitatea 4 


vaporii de mercur în celi de rezonanţă a fost scăzut (extremitatea celi 
de rezonanţă este răcită la 20-30°C). 


Lumina de rezonanţă optică, reemisă de atomi în unghi drept față de 
fasciculul de iradiere, este utilizată pentru detecție. Se fac 
măsurători fie ale variației de intensitate a luminii reemise, fie ale 
variației polarizării acesteia atunci când, la saturație, rezonanța 
magnetică egalizează populațiile dintre subnivelurile Zeeman ale stării 
fundamentale. Este preferabil să se măsoare gradul de polarizare al 
luminii reemise prin metoda diferențială convențională [60], [108] care 
permite o atenuare a efectelor fluctuatiilor lămpii de excitație. 
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Cele două polarizatoare P care filtrează lumina reemisă sunt orientate 
astfel încât unul dintre ei izolează vibrația n paralel cu Ho, în timp 
ce celălalt izolează vibrația o perpendicular pe HQ. Semnalele 3n si 
3,, amplificate de cei doi fotomultiplicatori PM, sunt opuse într-o 
punte de rezistentá. Dacá podul este echilibrat pentru populatie 


Ou 


Fig. 23. - Instalarea pompei optice pentru studiul rezonantei magnetice 
a starilor fundamentale de Hg 189 si Hg201 [105], [109]. 


B — Bobine Helmholtz pentru producerea câmpului magnetic H,:, b — 
Bobine Helmholtz pentru máturarea cämpului magnetic Ho ; RF - Bobine 
Helmholtz pentru producerea cämpului magnetic de radiofrecventä Ht', C 
— celi de rezonanţă ; P — polarizeazá; PM — fotomultiplicatoare pentru 


detecție optică; l — lentile optice; L — lampă de excitatie optică; AM 
— antena magnetronului care furnizează lampa de excitație optică; G — 
galvanometru de detectare. 


Starea in care intensitätile reemise sunt 3r, si 300, curentul măsurat 
de galvanometru într-o stare ulterioară (când //0 a fost modificat) 
este proportional cu p 3n 3a A 3n A 30g ) 


3n0 30|( 3n<( 300 
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Figura 24 prezintä spectrul rezonantelor magnetice observate in starea 
fundamentală 61” — Hgl199; fiecare dintre curbele experimentale, care 
dau variația semnalului optic detectat atunci când câmpul magnetic 
static Ho este măturat, corespunde unei valori definite a intensității 
câmpului magnetic de radiofrecventä Hr (înregistrată prin intermediul 
tensiunii la borna terminalului). a circuitului oscilator [111 ]. 


Fig. 24. — Liniile de rezonanţă magnetică pentru starea fundamentală a 
Hg199 si Hg201: 


A. Cazul de pompare opticá transversalà [111]. 

b. Cazul de pompare optică longitudinală [105]. 

Fig. 25. — Schema Heisenberg pentru tranzitii in Hg199: 

u. JF = -1; 6'P, > j7 2-1; 6S, > ; b. | F= 6'P, >|; 6'S. >. 


Pentru valori mici ale cámpului de radiofrecventä HY, prima rezonantä 
vizibilă corespunde w0 = w. Când crește, prima rezonanţă se lărgește 
continuu și se deplasează către valorile inferioare ale lui Ho. In 
plus, apare o nouă rezonanţă pentru «o0 = 3 w si asa mai departe. 
Astfel, apare un spectru de rezonanţă magnetică cu un număr impar de 
linii, care suferă o lărgire semnificativă și deplasări la creșterea 
intensității câmpului de radiofrecventä Hr. 
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Spectrul de linie impară al rezonantei magnetice este interpretat după 
cum urmează: fasciculul de lumină L produce o diferenţă de populaţie 
între sub-nivelurile Zeeman 

H----> si 

2 

(Fig. 25) a stării fundamentale 6xS0 — Hg199. Optica 


semnalele de detecție sunt sensibile la această diferenţă de populaţie 
care se modifică odată cu efectul combinat al relaxării și al câmpului 


de radiofrecventä. In cursul unei tranzitii, atät energia cät si 
momentul unghiular trebuie conservate simultan *? In consecinta, ar 
trebui să existe un număr impar de fotoni implicați în acest proces. 
Deoarece fiecare foton poartă o unitate de moment unghiular (+ 1 sau — 
1) de-a lungul Ho, doar un număr impar de fotoni permite tranzitii care 
satisfac A m = 1 (Fig. 26). 


1 
2 


Fig. 26. — Tranzitii multi-cuantice (cazul a două sub-niveluri 
atomice). 


3w 
b 


Deplasările radiative ale liniilor de rezonanță magnetică atunci când 
Hr este crescută sunt similare cu deplasarea Bloch-Siegert [61]. Incă 
din 1940, in cadrul metodelor radio-electronice de spectroscopie de 
radiofrecventá, Bloch si Siegert calculaserá efectul unei componente 
antirezonante a câmpului de radiofrecventä asupra liniei de rezonanță 
magnetică. Lărgirile radiative înregistrate ca creşteri Hr arată că 
tranzitiile implicate sunt reale; atunci când atomul absoarbe sau emite 
multe cuante de radio-frecventá, acesta trece efectiv de la un sub- 
nivel Zeeman la altul. Tranzitia decurge mai rapid cu mai mari — durata 
medie de viață a sub-nivelurilor Zeeman este scurtată — iar liniile de 
rezonanță magnetică sunt lărgite. 


Prezentăm mai jos metodele de pompare optică longitudinală. Aceste 
metode diferă prin relațiile următoarelor mărimi: timpul de relaxare T\ 
al nivelurilor (Eo) si (EJ (Fig. 21); durata medie de viață radiativă T 
a nivelurilor superioare in raport cu nivelurile joase; si timpul mediu 
Tp care separă absorbția succesivă a doi fotoni cu lungimea de undă A 
de către același atom. 


242141: Pompare optica de tip Kastler 

Pomparea optică de tip Kastler face t «& 7\ prin înlocuirea absorbtiei 
cu emisia spontană prea lentă si, de asemenea, Tp < T\ adică relaxarea 
ar trebui să fie 


* Principiul conservării momentului unghiular în interacțiunea luminii 
și materiei a fost introdus în fizica atomică de A. Rabinowicz [112]. 
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mult mai lentä decät absorbtia succesiva a fotonilor. Deci, ideea de 


bază este că viteza unui ciclu de pompare optic ar trebui să fie 
suficient de mare pentru ca inegalitatea Tv < Tx să fie îndeplinită. 


Eficiența de pompare optică poate fi mărită cu câteva! tehnici, toate 
care vizează creșterea relaxării, timp Tx. 


Inegalitatea populației între subniveluri | u > din starea fundamentală 
este de obicei produsă și menținută de atomi într-o stare de vapori 
foarte rarefiată sau cu un fascicul atomic de densitate scăzută. Fie Ft 
și F2 să desemneze numărul cuantic total al nivelului atomic inferior 
și, respectiv, al nivelului atomic superior. F. pentru probabilitățile 
de tranziție găsim următoarele reguli: 


a) excitatia printr-o rezonanță liniar m-polarizatá concentrează 
atomii către subnivelurile magnetice centrale | u > a stării 
fundamentale (-> u -> 0) când F.2 Fj și, alternativ, spre subnivelurile 
externe | u > (-> | u > = FJ când F2« Fx; 


b) excitatia prin lumină naturală incidentă sau lumina o-polarizatá 
concentrează atomii către nivelurile externe | u > (| u > = FJ când F2 
F15 și spre subnivelurile centrale (- > u = 0) când F2 < FT: 


C) excitatia de către lumina polarizată circular o+: sau o- duce la 
o concentrare de atomi fie spre sub-nivelurile u > 0 (excitatia o+), 
fie cátre subnivelurile u « 0 (excitatia o-). 


a) Metoda fasciculului atomic. Primele încercări de producere a 
orientării atomice prin pompare optică au fost făcute cu fascicule 
atomice [107], [108]. [113], [114]. In ciuda numeroaselor dezavantaje 
ale acestui aranjament, a fost ales deoarece atomii dintr-un fascicul 
sunt izolaţi (nu apare nicio interacțiune) si deci nu există procese de 
relaxare. 


Timpul de relaxare longitudinală Tr este destul de lung și orientarea 
atomică se menține odată ce apare. Gradul de orientare obținut în 
astfel de experimente este relativ scăzut, deoarece timpul disponibil 
pentru orientarea atomului este destul de scurt (egal cu tv - 10 4s, 
timpul necesar unui atom din fascicul pentru a traversa cei 10 până la 
20 cm iluminati de fascicul luminos de pompare) Pentru orientare, 
probabilitatea Tfl de a excita un atom (adică de a-l supune la pomparea 
optică) ar trebui să fie destul de mare pe intervalul de timp Tv, ceea 
ce înseamnă că trebuie îndeplinită condiția Tv tv. Pentru a crea o 
astfel de condiţie este nevoie de surse intense de lumină, care sunt 
greu de construit. Experimentele cu fascicul atomic au fost efectuate 
cu atomi de Na, folosind analogul optic al experimentului lui Rabi 
[115] (Fig. 27 a). In aparatul lui Rabi (Fig. 27) fasciculul atomic se 
propagă de la stânga la dreapta și este supus unui selector magnetic A 
(un electromagnet similar cu cel folosit în experimentul Stern- 
Gerlach), apoi câmpului de rezonanță magnetică din C. , iar în final, 
înainte de a ajunge la detectorul D, la un alt selector magnetic B. 


Figura 27b prezintă dispozitivul optic, care funcționează după cum 
urmează: fasciculul optic, care se propagă de la stânga (0) la dreapta, 
este iradiat de lumină în timp ce se află în regiunea A si o 
inegalitate a populaţiei a subnivelurilor | se produce u > a stării 
fundamentale sau a unui nivel metastabil. În regiunea C are loco 
rezonanță magnetică a acestei stări fundamentale și apoi în B se 
realizează din nou o excitație optică. Receptorul fotoelectric D 


măsoară gradul de polarizare a luminii reemise și detectează, de 
asemenea, variațiile acesteia. 


Starea fundamentală a atomilor este 325i/a — Nai si, prin absorbția 
finelor dublete Nai A 5890 A (DJ și Nal A 5896 A (D2), atomii se 
deplasează la nivelurile 32Pi/j 
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şi 32P3/2 (Fig. 28). Din această figură se poate observa că, prin 
excitație cu lumină polarizată o+ — sau o~ -, atomii sunt concentrați 
in subnivelurile magnetice I u > = I + > si respectiv I p >= I->. 
Structura experimentală este prezentată în Fig. 29. În regiunea A 
atomii de Na sunt orientati prin excitație cu lumină o+; astfel atomii 
situati pe subnivelul | p > = |---------- |- > din starea 325v> 


atomi 
Pompă de vid Pompă de vid b 


Fig. 27. — Dispozitive de rezonanță magnetică bazate pe jeturi atomice: 
a. experimentul lui Rabi [16]; b. Pompare optică [108]. 


pompa 


sunt din nou iluminate, de data aceasta prin lumină polarizată liniar 
m. Se măsoară apoi raportul intensitätilor luminii reemise 30+ si 3a- 
(se separă cu analizoare de lumină polarizată circular, formate dintr-o 
placă plus un polarizator). 


Rezonante de radiofrecventa care distrug orientarea atomilor sunt 
studiate prin supunerea atomului orientat din regiunea C (unde se 
aplică un câmp magnetic constant Ho) unui câmp de radiofrecventä. Când 
are loc rezonanța de radiofrecventä, atomii ajung în regiune. B si-au 
pierdut orientarea si aşadar, dacă excitatia este realizată prin lumină 
n-polarizatä, detectorul va înregistra intensitätile 30+ = 3a~. 


3 

Deoarece I = — in cazul Na23, starea fundamentală a atomilor de Na 
prezintă o structură hiperfină. Figura 30 prezintă diviziunea magnetică 
a nivelurilor F = 2 si F = 1 (starea fundamentală) si cele patru 
rezonanțe distincte evidențiate prin 
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^l!2 

Hyperfine Zeeman împărțit g de hiperfin 


structura Structura intr-un camp magnetic slab 


Fig. 28. — Structura nivelurilor atomice corespunzătoare tranzitiilor 
Dx și D2 ale Na23. 


Structura atomică în stare fină 
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efectul Back-Goudsmit. In Fig. 31 sunt obţinute rezonanțe, asa cum se 
arată. Intensitátile celor patru rezonanţe reflectă asimetria 
populației corespunzătoare a nivelurilor implicate [115]. Dacă câmpul 
de radiofrecvenţă // este crescut, pot apărea rezonanţe cu două cuante 
[116] — [119]. Rezonante cu două cuante au fost obținute independent de 
Kusch [120], care a folosit metoda lui Rabi. Curbele rezonantelor cu 
mai multe cuante, obținute în cazul atomilor de Na, sunt prezentate în 
Fig. 32 [121]. Fenomenul tranzitiilor cu mai multe cuante este discutat 
într-un capitol ulterior. 


Fig 29. — Aranjament experimental pentru realizarea pompei optice pe 
Na23 în fascicul atomic [108]. 


Fig. 30. — Diagrama grotriană pentru tranziţia fbe |F=2>->|F=1> în 
starea fundamentală a Na23. 


b) Pompare optică în saturatei! vapori. Acum analizăm pomparea optică 
în vapori saturati, care este tehnica folosită de obicei astăzi. 


— vapori saturati liberi. in 1954, JP Barrat [121], [122] a inregistrat 
rezonante magnetice ale atomilor de Na in vapori saturati la 
temperaturi de aproximativ 100 până la 120°C, care corespund unor 
densități extrem de slabe (aproximativ 10"' atomi cm"3). Curbele de 
rezonanţă pentru 325i/2 — Nivelul Nal sunt reprezentate in Fig. 33. 
Realizarea lui Barrat a permis simplificarea tehnicilor experimentale, 
inlocuind aparatul cu fascicul atomic cu un bulb de sticlä (resonance 
celi) care contine vaporii studiati (Fig. 34). 
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Cu pomparea optică în vapori saturați într-un celi de rezonanță, atomii 
orientati își pierd orientarea din cauza a două efecte principale: 
coliziunea dintre atomi (partial semnificativă în cazul stărilor 
paramagnetice, cum ar fi stările fundamentale). 


Fig. 31. — Curbe de rezonanță magnetică în pomparea optică a Na23 
[115]. 


H q 2t is 1d 2s 2d 3s 
Fig. 32. — Tranzitii multi-cuantice în pomparea optică a Na23 [121]. 


1. Hi = 0,7; Este- 2s — 3; rezonanţe cuantice unice; 2, 77,2 = 3,3; Nd- 
2d- ; douá rezonante cuantice; 3. 8,0; Aceasta - 


— 2t-; trei rezonanţe cuantice; 4,77,= 15,0; q — patru rezonanţe 
cuantice {Hx se exprimă în unităţi arbitrare). 


elemente alcaline) și ciocniri cu pereții celi de rezonanţă. La 
presiuni obișnuite (10-7 mm Hg), calea liberă medie este destul de mare 
în comparație cu dimensiunea celilor de rezonanţă și astfel atomii merg 
direct de la un perete la altul în timpul 
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timpul tv. Sa demonstrat experimental că, atunci când are loc 
coliziunea la un perete de sticlă, un atom alcalin fie este pierdut din 
sistemul de vapori (difuzează în interiorul sticlei de perete sau 
suferă o reacție chimică cu acesta [123]), fie devine orientat. 


Fig. 33. — Liniile de rezonanţă ale Na23 obţinute prin pompare optică: 
a. orientare în o- lumină; b. orientare in o+ lumină. 


În acest caz, timpul de relaxare I\ tv și condiţia Tp < I\ sunt cel 
puțin la fel de greu de obținut ca în experimentele cu fascicul. 
Autorii menționați mai sus au lucrat cu foarte puţine ciocniri atomi- 
atomi în comparație cu numărul de ciocniri atomice cu pereții celi de 
rezonanţă (calea liberă medie a atomilor este de ordinul mai multor 
metri, deoarece temperatura vaporilor de Na este de 120°C. ). Celi de 
rezonanţă care contine vaporii de Na este o sferă cu diametrul de 12 
cm. Pe măsură ce are loc detectarea 
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în centru, toti atomii care părăsesc un perete sunt iluminati pe o 
distanță de 6 cm înainte de a ajunge la detector. 


Experimentele cu fascicul atomic au arătat că o astfel de distanţă este 
suficientă pentru a produce o orientare semnificativă cu intensitatile 
luminii disponibile în prezent. Dar rezultatele experimentale au fost 
destul de inexacte din cauza luminii parasite, a neliniaritatii 
fotomultiplicatorului, a zgomotului de fond și așa mai departe. După 
cum arată Fig. 33, rezonanța magnetică a stării fundamentale a atomului 
de Na, așa cum este înregistrată prin această metodă, seamănă cu cele 
obținute cu tehnicile fasciculului de atom de Na. Cu aparatul prezentat 
în Fig. 34, 


Fig. 34. — Aranjament experimental pentru investigarea împrăștierii 
multiple coerente la Hgl, în cazul 63P1 [122]. 


5 — sursa de excitație optică; L — lentile optice ; F — filtre optice; 
P — polarizatoare; C -résonance celi; T — cuptor; PM — 
fotomultiplicatoare; — cämpul magnetic continuu; — cämp magnetic de 
radiofrecventá; G — galvanometru. 


(3n — 30) a fost înregistrat în funcţie de A'o. Iluminarea a fost 
realizatä de luminá polarizatá circular la stänga (o"), in timp ce 


câmpul magnetic de radiofrecventä a fost menținut constant (v0 = 29,625 
MHz). 


Au existat incercäri de a prezenta alinierea atomului de Na prin 
excitarea vaporilor cu lumină o-polarizata circular (o = 0+ + o-), 
adică cu lumina naturală care se propagă parafici la câmpul 

magnetic //0. Nu s-a observat nicio rezonanţă [124], ceea ce era de 
așteptat deoarece timpul necesar pentru aliniament este mult mai mare 
decât timpul necesar pentru orientarea atomilor. 


— vapori saturati în prezența unui gaz străin. Bender [125] si Margerie 
[126], [127] au raportat în mod independent că, cu elemente alcaline, 
s-a obţinut o creștere semnificativă a eficienţei de pompare optică 
atunci când a fost prezent un gaz străin; aceasta a produs o 
amplificare semnificativă a semnelor de rezonanţă. Explicaţia este că 
gazul tampon (gazul străin) protejează atomii metalului alcalin de 
pereți. 
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de rezonanta celi. Deoarece orientarea atomilor alcalini nu este 
afectatá de ciocnirile lor cu moleculele de gaz stráine, lumina 
excitantá poate produce o orientare pe o perioadá foarte lunga de timp. 
Așa cum s-a arătat experimental, aproximativ IO8 ciocniri ale unui atom 
alcalin cu atomi de diferite gaze străine (de exemplu gaze rare, azot) 
sunt necesare pentru a-l dezorienta [128]. 


Bender [125] a arătat că orientarea axei magnetice a unui atom nu este 
afectată de coliziunea cu moleculele de gaz străine, deoarece 
electronii atomilor alcalini în starea lor fundamentală (6251/2) au o 
configurație sferică, iar momentul magnetic. 


Fig. 35. — Eficienţa pompării optice a Na23 în prezenţa gazelor străine 
[126], [130], [131], [134]. 


a atomilor se datorează numai spinului. Prin urmare, în timpul unei 
coliziuni cu o moleculă de gaz străin, orientarea unui atom de metal 
alcalin rămâne fixă și funcția sa de undă rămâne neafectată, în timp ce 
timpul de relaxare al magnetizării transversale T2 este semnificativ 
crescut [129], [130]. Traiectoria unui atom care se deplasează de la un 
perete al celi de rezonanță la altul, nu mai apare ca o linie dreaptă, 
ci mai degrabă ca o cale complicată. In consecință, timpul T\ este 
crescut și procesul de pompare durează mai mult. Figura 35 arată 
intensitatea rezonantei unice I > = I — 2 > ÍT I p>=I-1>a 
stării fundamentale 2S1/2-Nal in funcție de presiunea gazului străin. 
Se compară rezultatele obținute pentru hidrogen, deuteriu şi gaze 
inerte. Pomparea optică se realizează prin excitarea atomilor cu lumină 
polarizată circular la stânga (o ). Coeficientul de amplificare al 
polarizării este de ordinul 15 până la 20 pentru anumite presiuni 
optime de neon, argon, 
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cripton si xenon [126], [130], [131]. Se observă in Fig. 35 că, prin 
creșterea presiunii gazului străin, intensitatea semnalului de 
rezonanţă crește foarte rapid și trece printr-un maxim la presiuni ale 
gazului străin între 0,1 si 0,4 mm Hg (în funcţie de natura gazului) 


Dacă presiunea gazului depășește aceste valori, intensitátile semnului 
de rezonanță scad lent, iar la presiuni mari ajung la zero. In sfârșit, 
se vede și din Fig. 35 că, pentru presiuni ale gazului străin peste 1 
mm Hg, orientarea atomilor (adică intensitatea relativă a semnalelor) 
nu depinde de intensitatea luminii excitante. Acest lucru se datorează 
faptului că presiunile ridicate ale gazelor străine dezorientează 
atomii alcalini excitati, ceea ce afectează eficienţa pompei optice 
pentru starea fundamentală. Acesta este un neajuns al tehnicilor de gaz 
tampon. După cum a arătat Dehmelt [132], ciclul de pompare optică este 
mult afectat dacă coliziunile sunt numeroase pe durata medie de viață a 
stării excitate; aceasta duce la o termalizare între sub-nivelurile 
stării excitate înainte de reemisie și scade eficiența pompei optice. 
În cazul unui câmp magnetic omogen Ho, utilizarea gazului tampon 
produce o lărgire neomogenă a liniilor. De asemenea, teoria ciclului de 
pompare optică este mult mai complicată dacă se tine cont de prezența 
unui gaz tampon [129] Acest lucru se datorează absorbției atomilor de 
către pereți și efectului de difuzie; gradul de orientare al atomilor 
și, în consecință, absorbția optică în fasciculul pompat sunt diferite 
în apropierea pereților și în apropierea centrului celi. 


Cu toate acestea, semnele de rezonanţă magnetică au fost observate de 
la atomi alcalini pompati optic în prezența gazelor tampon la presiuni 
de mai multe cm Hg [132] — [134]. Totuși, trebuie subliniat că la 
presiuni mari ale gazelor străine pomparea optică a atomilor alcalini 
rămâne eficientă doar în timp ce condițiile de pompare diferă de cele 
din cazul presiunilor joase [135]. 


În cele din urmă, descriem un studiu privind dependenţa semilätimii 
liniilor de rezonanță magnetică de presiunea gazului tampon. S-a arătat 
[129] că, în prezența unui gaz tampon, ciocnirile atomilor orientati cu 
moleculele de gaz nu perturbă faza de oscilație în radiofrecventä a 
atomului; prin urmare, atunci când gazul străin este suficient de dens, 
atomul neperturbat poate petrece extrem de mult în interiorul regiunii 
de radiofrecventä, făcând ca linia de rezonanță magnetică să fie 
îngustă corespunzător. 


În acest fel, s-au obținut linii de rezonanță magnetică cu o jumătate 
de lățime de 20 Hz [136]. Ingustarea se datorează nu numai unei 
creșteri a timpului de coerență, ci și unei reduceri a efectului 
Doppler cauzat de gazul tampon. Acest așa-numit efect Dicke (după 
autorul care l-a prezis pentru prima dată [137]) a fost detectat pentru 
prima dată în hidrogenul atomic de Wittke [138], [139] (vezi Anexa IV). 
Liniile de rezonanţă magnetică ascuțite au permis măsurarea precisă a 
câmpurilor magnetice slabe prin metode optice [140], [141]. Această 
lucrare a mai arătat că, pentru a obţine linii foarte fine, fasciculele 
de lumină foarte intense utilizate în pomparea optică trebuie evitate. 


În timp ce efectuează experimente de pompare optică pe atomi de Cs133, 
Blandin și colab. [142], [143] au detectat pentru prima data AF = 0 
rezonanţe magnetice și, de asemenea, mai multe AF = 1 rezonanţe 


hiperfine ale atomilor de césium (I = 7/2) în prezența H si Xe. Aceste 
investigatii asupra Cs133 au fost dezvoltate ulterior de Skalinski si 
colab. [144] — [147]. 


Mai multi autori [136], [148]-[151] au investigat tranzitiile hiperfine 
ale stärilor fundamentale ale atomului alcalin in prezenta gazelor 
străine. Au observat linia corespunzătoare tranziţiei hiperfine 
alcaline | mF >= | 0 > -> | mF > = 
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= 10 >, a cărui frecvenţă este independentă de câmpul magnetic Ho (cu 
condiția ca câmpurile magnetice să fie suficient de slabe). Deoarece 


aceste linii sunt foarte fine, ele sunt folosite pentru a construi 
standarde de frecvență [125] — [155]. Un studiu sistematic a mai arătat 


că frecvența | m >= | 0 > - » | mF > = | 0» linia (0,0) depinde de 
presiunea gazului tampon [136], [153]. Rezultatele lui Arditi privind 
deplasarea în frecvență a tranziţiei AF = 1 hiperfiná |w^» = |0>-”| 


wF>=|0> ca 


Fig. 36. — Eficiența pompării optice a Cs133 în prezența gazelor 
străine [153]. 


Fig. 38. — Dependenţa semilátimii liniei de rezonanţă magnetică de 
presiunea gazului străin. 


Fig. 37. — Deplasarea liniilor de rezonanță magnetică în cazul pompärii 
optice în prezența gazelor străine [153]. 


funcția presiunii gazului tampon sunt prezentate în Fig. 36 pentru 
Cs133. În Fig. 37 este reprezentată deplasarea în frecvenţă pentru 
termenii mai mari ai seriei principale de Na, Rb și Ca. Nicio teorie 
cantitativă a acestui fenomen nu a fost încă oferită. 


Jumătatea totală a liniilor de rezonanţă depinde de presiunea gazului 
tampon, deoarece lărgirea datorată efectului Doppler se combină cu cea 
cauzată de ciocnirile dintre atomii de metale alcaline și moleculele de 
gaz străine. Acest lucru este ilustrat în Fig. 38. Retineti că în 
regiunea (1) liniile de rezonanţă magnetică scad în lățime pe măsură ce 
presiunea gazului străin crește, în acord cu măsurătorile. 
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raportat în [125], [127], [129], [131]. În regiunea (2) semilätimile 
liniilor sunt de fapt independente de presiune [135], in timp ce in 

regiunea (3) semilätimile liniilor devin mai mari odata cu cresterea 
presiunii. 


Pe scurt, ciocnirile paramagnetice orientate. atomii in stare de 
spectroscopie 5 (cazul atomilor alcalini in stare fundamentalä) cu 
molecule diamagnetice (H2, N2, gaze rare) nu perturbä nici orientarea 
spațială a atomilor si nici faza rezonantei lor magnetice. 


— Vaporii saturati in celulele cu peretii placati cu material 
antidepolarizant. 0 altă modalitate de a obţine orientarea completă a 
atomilor de vapori prin prelungirea timpului de relaxare longitudinală 
IN este placarea pereților interiori ai celilor de rezonanţă magnetică 
cu substanţe care nu suferă reacții chimice cu atomii alcalini si nu 
afectează orientarea acestora în timpul coliziunilor [156] — [158]. S-a 
constatat că variaţii de silani (dimetildiclorezilan, de exemplu) și 
parafină saturată [159] dau rezultate bune. Astfel, în celulele cu 
diametrul de 6 cm, s-au obținut timpi de relaxare longitudinală I\ de 
ordinul unei secunde — comparabili cu timpul de relaxare nucleară al 
Hg199 pe pereţii de cuarț. Gradele de orientare astfel obţinute sunt 
mai mari decât în metodele anterioare și sunt destul de ridicate chiar 
și cu surse de pompare care nu sunt deosebit de luminoase. 


Cercetările privind pomparea optică a vaporilor saturați în celulele cu 
pereți cáptusiti sunt deosebit de importante deoarece s-au găsit unele 
substanțe, cum ar fi parafinele deuterate [160], care permit o creștere 
considerabilă de 71. Deoarece pomparea optică este mai eficientă decât 
în cazul tehnicilor cu gaz tampon, iar neomogenitatea statică asupra 
volumului celi poate fi ușor mediată în mișcare, se poate obține o 
orientare echivalentă cu intensitáti de pompare mai slabe . Acest lucru 
permite o reducere a efectului relaxării optice și, astfel, o creștere 
a preciziei de măsurare. În acest caz, teoria pomparii optice este mai 
simplă decât în cazul gazului tampon deoarece proprietăţile vaporilor 
sunt izotropie asupra volumului celi de rezonanţă și fenomenele de 
difuzie nu mai sunt prezente. 


În cele din urmă, pot fi găsite multiplele origini ale procesului de 
relaxare. In cazul metodei gazului tampon, acestea nu au putut fi 
separate (relaxarea luminii, ciocniri între atomi alcalini și molecule 
de gaz tampon, ciocniri de schimb între atomi similari, între izotopi 
diferiți și ciocniri pe pereţi). Acum este posibil să studiem cum se 
comportă atomii când se ciocnesc de peretele. Astfel de studii asupra 
Rb [160] — [163] au arătat că mecanismul de relaxare a unui atom 
orientat, în prezenţa diferitelor tipuri de acoperiri (siliciu, 
parafină obișnuită) se datorează unei interacțiuni dipol-dipol între 
spinurile electronilor alcaline. atomii de metal și spinurile nucleare 
ale atomilor pereților. 


2 2.1.2. Pompare optică de tip Dehmelt 


Am presupus, în cazul pompei de tip Kastler, că atomul pompat rămâne în 
subnivelul magnetic al unei stări excitate pentru un timp egal cu 
durata medie de viaţă a acestei stări și revine apoi la starea 
fundamentală. Acest lucru se întâmplă cu vaporii de joasă presiune, 
unde timpul liber mediu dintre două ciocniri rc este mai lung decât 
durata medie de viaţă a stării excitate t. Situația este similară 
atunci când se adaugă un gaz străin de joasă presiune. 
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Lucrurile se schimbă atunci când presiunea gazului străin devine mare: 
tc apoi devine mic în comparație cu t si o fracțiune importantă a 


atomilor excitati revine la starea fundamentala dupa ce se ciocneste cu 
atomii si moleculele de gaz sträin. Astfel de ciocniri induc un 
transfer de atomi intre subnivelurile Zeeman si nivelurile hiperfine 
ale stării excitate. In urma unui astfel de transfer, radiația de 
rezonanţă optică care este reemisă este complet depolarizată [54]. 
Evident, atomii din starea fundamentală a elementului pompat optic se 
ciocnesc și ei frecvent cu moleculele gazului extern. Prin urmare, 
pomparea optică rămâne eficientă numai dacă coliziunile care implică 
atomii din stările fundamentale nu conduc la dezorientarea atomului, 
adică nu induc tranzitii între subnivelurile Zeeman ale stării 
fundamentale. 


Bender [125] a arătat că astfel de ciocniri nu induc transferuri între 
subnivelurile magnetice ale unei stări de electroni S, deoarece în 
acest caz momentul magnetic este un moment de spin pur. Transferurile 
menționate mai sus au loc dacă starea electronică a atomului este o 
stare P sau D, ceea ce înseamnă că acea parte a momentului magnetic 


2 +2 

3 P'I' K--------- A 

Fig. 39. — Diagrama Heisenberg pentru liniile DY si Z>2 ?f Na23. 
pentru alcalii metâis starea excitată este a 

coroane din momentul orbital. De cand 


Starea P și starea fundamentală este o stare 5, atomii sunt sensibili 
la coliziuni care implică subnivelurile stării excitate, dar nu la 
coliziuni care implică subnivelurile stării fundamentale. 


Dacă presiunea gazului străin este suficient de mare, atomii excitati 
optic vor fi distribuiți în mod egal pe sub-nivelurile Zeeman ale 
statelor excitate înainte de a reveni la starea fundamentală. În 
consecință, probabilitățile de revenire la sub-nivelurile Zeeman ale 
stării fundamentale sunt egale. Deci, cu condiţia ca presiunea gazului 
străin să fie mare, eficienţa pompei optice depinde numai de 
probabilitățile de absorbție a luminii excitante de către diferitele 
sub-niveluri Zeeman ale stării fundamentale. 


Ca o ilustrare, luăm în considerare din nou liniile Dr si Z)2 ale unui 

metal alcalin (vezi Fig. 39 pentru cazul Na). Dacă atomii sunt 

iluminati cu lumină ol pentru a produce liniile D+ si D2 și dacă aceste 

linii au intensitáti egale, suma probabilităților de tranziţie a 

componentelor o+ provenind din | ».............. eese 

starea fundamentală este aceeași *1+2 = 3 pentru | u > — | — si 
Ambele acestea | u > niveluri goale și fili la același 

sub-niveluri la 


3 pentru | u>= 


-ı + ăi 


pomparea optică nu produce eficienţă. Cu toate acestea, pomparea optică 
devine 


rată. Prin urmare, 
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eficient dacă linia Z>2 este filtrată [164] și dacă numai linia Dr este 
utilizată pentru pompare. 


1 

În acest caz (Fig. 39), numai atomii din | u > = | —» subnivelul va fi 
excitat, iar randamentul de pompare optic va fi rezultatul golirii | u 
> = | — 1 > subnivel si completarea insotitoare a | u > = 


= I + — > subnivel. 
2 


Dacă linia este o+ polarizată si linia D2 este o~ polarizată, sau 
invers si dacă ambele linii (D°+ + D%-) sunt folosite pentru excitatie, 
raportul dintre probabilitățile de tranziţie de la | u >= | = + > la 
| u> = | —— > va fi 5:1, rezultând 


ting într-un grad ridicat de polarizare. 


În concluzie, pomparea optică a atomilor de metale alcaline poate fi 
eficientă fie cu gaz străin la presiuni joase și înalte, fie fără gaz 
străin, dar cu condiţii de pompare diferite [135]. Pentru cea mai bună 
eficiență a pompei optice, condiţiile de iluminare trebuie să fie 
potrivite cu presiunea gazului tampon. 


2.2.1.3. Pompare optică hiperfină 


Diferitii izotopi ai elementelor metalice alcale au spinuri nucleare 
(de exemplu» 3 _ 537 


1] = __ pentru Na23,- pentru Rb85, -pentru Rb8', — pentru Cs137 etc.). 
In pământ 
2 222 


starea n2Si/; a unui atom alcalin, există două niveluri hiperfine: Fr = 
I------- si 


2 


F2 = 1 + 1/2 (caz in care factorii Lande ai stárii fundamentale sunt de 
mărime similară si semn opus, adică gpt = — g/J. Diviziunile hiperfine 
ale stării fundamentale sunt de obicei mult mai mari decât lățimea 
Doppler a liniile Dl si D2 (AvB - 5306 MHz pentru Na, 14 990 MHz pentru 
K, 95 933 MHz pentru Rb85, 203 857 MHz pentru Rb87 si 293 794 MHz 


pentru Cs137). Diviziunile hiperfine ale stărilor excitate de rezonanţă 
sunt mai complexe și mult mai mici, unele dintre ele fiind mai mici 
decât lățimea Doppler sau chiar de ordinul lätimii naturale a 
nivelurilor P. Din această cauză, în marea majoritate a cazurilor, 
fiecare dintre liniile Dr și D2 constă din două componente hiperfine de 
spaţiere. AE având intensitátile 3t/) si 32p și, respectiv, 3ip si 
32pa. 


Acolo unde starea fundamentală a atomilor are o structură hiperfină, 
obișnuitul Zeeman pompează prin lumină polarizată circular, fără a 
selecta componentele hiperfine. rezultă diferențe populationale între 
nivelurile hiperfine. De exemplu, în I 3 1 


cazul lui Rb87^/ = — a cărui stare fundamentală 525,/2 este împărțită 
în două nivele hiperfine F = 2 si F = 1 (Fig. 40), dacă toate procesele 
de relaxare sunt neglijabile pomparea prin o+ lumină în curat vaporii 
concentrează toti atomii din | F = 2, =+ 2 > starea | F- 1, mp=+ 1, 
0, -1 > starea fiind complet golita. 
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De obicei, pentru a obţine o pompare hiperfină eficientă, componentele 
hiperfine din lumina de pompare trebuie selectate. Separarea 
componentelor hiperfine se face fie prin filtre obișnuite, fie prin 
filtre speciale (de exemplu filtre Lyot [164], sau diverși izotopi ai 
aceluiași element). Figura 41 prezintă structura hiperfină a rezonantei 
eu 

Opticdoublet pentru Rb87 

Fig. 40. — Diagrama grotriană pentru liniile și D2 ale lui Rb87. 


linia A 7947 Ä a lui Rb (52St/2 52Pi/2) pentru cei doi izotopi Rb85 


/ = — Î și Rb87 

2) 

/ = — * Componentele A si B corespund lui Rb85 și componentele a și bk 
2f 


la Rb87. Poziţia relativă în spectrul acestor patru componente (Wab = = 
2998 MHz, Wab = 6895 MHz) este datä in Fig. 41. Componentele A si a 
coincid in limitele lätimii Doppler, in timp ce componentele B si b 
sunt ully. separat. 
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Astfel, dacă celi de rezonanţă contine Rb87 si este iluminat de o lampă 


care contine Rb85, componenta A a liniei emise de lampá va excita o 
tranzitie de Rb87 continuta de celi de rezonantá. In acest caz, numai 


nivelul superior IF > = I 2 > al Rb85 va fi pompat de lumina excitantä 
si populatia acesteia va scädea, in timp ce cea de la nivelul inferior 
| F>- | 1> va crește. 


Rezultă că dacă un celi de rezonanță umplut cu Rb87 este iluminat 
printr-un filtru Rb85 (celi de absorbție) cu radiaţia de la o lampă 
Rb87, atomii din celi de rezonanţă vor fi pompati numai datorită 
componentei b (Fig. 42). Nivelul | F >= | 2 > va fi golit și nivelul | 
F > — | 2 > va fi completat. Dacă in celi de rezonanţă sunt atomi Rb87, 
pomparea se realizează astfel: cu Rb87 se obține o concentrație în 
nivelul | F > = | 2 > iar cu Rb85 si un filtru Rb87 se obține o 
concentrație în nivelul | F > — | 1 >. Astfel de metode de pompare 
hiperfine a rubidiului atomic sunt utilizate în standardele de 
frecvență a rubidiului atomic [165], [166] 


Mercurul este un caz interesant pentru pomparea hiperfină selectivă. 
Atât pomparea optică cu linia Hgl A 2537 A [105], cât și cea care 
utilizează linia Hg A 1849 A [53], [168] sunt pompe selective 
hiperfine. Figura 43 prezintă structura hiperfină a celor două 


linii de rezonanţă a mercurului compilate din rezultatele autorilor 
[169], [170], ţinând cont și de schimbările izotopice [171]. 


Din structura hiperfină a liniilor de rezonanță a mercurului (Fig. 43) 
se poate observa că în cazul liniei Hgl A 2537 A există coincidente 
aproape perfecte între componentele Hg199 — — si Hg204, Hg201 — $ si 
Hg204, precum si 


3 
intre Hg201------ — si Hg198, în timp ce in cazul liniei Hgl A 1849 Â 


apar coincidente intre componentele Hg201------- — si Hg202 si, de 
asemenea 


2 
5 3 


între Hg201 — si Hg199-----------— * Aceste coincidente au sugerat 
utilizarea 


lámpi cu izotopi de mercur separati pentru a obtine o pompare opticá 
mai eficientă a izotopilor Hg199 si Hg201 prin una dintre următoarele 
metode: 


— metoda de măturare magnetică, care permite orientarea izotopilor 
Hg199 sau Hg"01 prin sau iradierea fără polarizatori. Dacă lățimea 
Doppler a liniei de emisie a lămpii este suficient de îngustă, un câmp 
magnetic nu prea intens aplicat lămpii oferă o separare a frecvenţei 
componentelor or și o- ale luminii excitante, astfel încât una dintre 
ele să coincidă cu componenta vecină a Hg201; 


Rbss 


|N Rb87 


F-?. -eu- 


5rX,/r 

F-1 

Rb85 

Fig. 41. — Structura hiperfină a liniei de rezonanţă Dx (52S1/2-> 


52P1/2) a lui Rb85 și Rb87. 

Rb87 

AB 
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C3 

— metoda excitatiei selective in lumină naturală, care excită eficient 
componenta veciná a Hg201, fárá ca lampa sá i se aplice un cämp 


magnetic, daca lätimea Doppler a luminii de emisie este suficient de 
mare. O exci- 


5 3 
componenta Hg201 --- sau Hg201 ----- poate fi obtinuta folosind 
2 2 


lumina, in timp ce componenta Hg201 -y, actionand in opozitie, este 
eliminata. Acest 


64 

METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 

modul in care sa obtinut o aliniere eficientä a Hg201 [105]. 
Referintele [53] si [105? descrieti condiţiile pentru pomparea optică 
hiperfină selectivă a mercurului; [172] le descrie pe cele de pompare 
optică hiperfină selectivă pe Cd. 

Hgl A 2537Ä 

900 MHz 

MHz 

+6873 201-1/2= 

+6732 199-3/2 

Hgl X 1850A 


1230 MHz 


MHz 

- - 199-1/2+2958 

0 il 198 . inu ri 
-677 H 201-3/2 yü L 
m- 201-5/2-1767 

- - 199-3/2-2906 

— 200 -9093 

-9809 200- 
-201-3/2-7360 
z-201-1/2-8752 

- 10109 202-- 

202 -9107 
-19669201-5/2 
-15323209 __ 

- 15920199-7/2 

— 209 

-13792 


Fig. 43. — Structura hiperfiná si deplasárile izotopice pentru liniile 


de rezonanţă ale mercurului Hgl A 2537 A si Hgl A 1850 A. 
2.2 .1.4. Pompare optică selectivă pentru componentele structurii fine 


Aceleași tehnici selective de pompare optică hiperfiná pot fi utilizate 
pentru pomparea selectiva a componentelor cu structurá finá. Astfel de 
tehnici sunt potrivite in special pentru elementele usoare ale cáror 
componente cu structurá fina sunt apropiate. Acest tip de pompare a 
fost aplicat lui He3 [173] O lampă He4 a fost folosită pentru a pompa 
componenta cu structură fină, 23S1->23P0, a He3 cu linia A L083 unt. 
Componenta cu structură fină 2351 23Plı 2 a lui He4 care coincide cu 
componenta cu structură fină 23Sx->23P0 a lui He3 [174] este prezentată 
în Fig. 44. 


Pentru a obține un grad de polarizare mai mare (40 +5%) al He3 la o 
presiune de l mm Hg; Colegrove şi colab. [175] a folosit o pompare 
selectivă a He3 în starea metastabilă 23S1, combinată cu excitarea 
luminii polarizate circular. În Fig. 45, polarizarea relativă măsurată 
de NM R este reprezentată grafic ca o funcție a presiunii He3 in celi 


de rezonanță, folosindu-se de excitarea radiației de la o lampă Hei sau 
He4. 


Polarizări importante ale He3 la presiuni mari ale gazelor (de ordinul 
a 1 mm Hg) în celi de rezonanță ajută la construirea țintelor 
polarizate utilizate în experimentele de împrăștiere nucleară. 


2.2.1.5. Pompare optică prin transfer de orientare 


O altă metodă de pompare optică este cea a transferului de orientare în 
ciocnirile de schimb introdusă pentru prima dată de Dehmelt [176]. 
Studiul coliziunilor dintre un tip orientat și unul neorientat de atomi 
paramagnetici a arătat că orientarea spațială nu este distrusă de 
coliziuni, ci este împărțită statistic între cele două tipuri. Datorită 
acestui transfer de orientare se poate folosi un tip de atom ușor de 
orientat - un atom alcalin, de exemplu - pentru a studia frecvențele de 
rezonanță magnetică ale unei alte specii care este greu de orientat 
(hidrogen sau azot atomic). In acest fel, structura stării fundamentale 
a atomilor N14 și N15 [177], [178], polarizarea atomilor liberi dek 
prin ciocniri de schimb cu atomii de Na și electroni liberi [179], 
orientarea atomilor Rb în urma coliziunilor de schimb spin cu Atomii de 
Na pompati optic [180], iar polarizarea optică a hidrogenului atomic 
[181], [182] au fost 
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investigateci. Cea mai originală aplicaţie a acestei metode de pompare 
optică este studiul rezonantei magnetice a electronilor liberi realizat 
de Dehmelt [183]. Următorii atomi au fost orientati prin pomparea 
optică a metalelor alcaline: Hl, H2, lie3, N14, P32 și electroni 
liberi. 


Prima teorie a ciocnirilor de schimb a fost conturată de Dehmelt [176] 
pentru cazul rezonantei spin a electronilor liberi. Mai târziu, Kastler 
[184] a investigat modalitatea 


10 cm-i 
Fig. 44. — Structura hiperfină pentru tranzitii : | 23 > -> 123 Po > 
He3 


iar I 23Sx-» 23Pj,8 > He4 [174]. 


Fig. 45. — Eficienţa pompării optice a He3 in funcție de presiunea Hei 
în celi de rezonanță magnetică [173]. 


A. Lampa de excitație contine Hei: b. Lampa de excitație contine He3. 


în care rezultatele lui Dehmelt ar putea fi generalizate. Kastler ia în 
considerare, in general, două specii de spin — notate cu A si B - si 
reteaua, care pentru un gaz monoatomic este descrisá de gradele de 
libertate de translatie ale atomilor. El a fácut, de asemenea, 
urmátoarele presupuneri: 


al cänd un sistem de spin A este in echilibru termic cu reteaua si 
un alt sistem de spin B este si el in echilibru termic cu reteaua, 
mecanismul de schimb dintre A si B trebuie sa mențină echilibrul 
termic; 

b) la ciocnirile de schimb momentul unghiular total se conserva: 
p.t. (A) + p.t. (B) = const; 


c) intr-o coliziune de schimb orientarea spatialä a fiecärui nucleu 
x/n/ se păstrează * ; 


d) ciocnirile de schimb corespund unui mecanism flip-flop de spini 
electronici cu conservarea momentului unghiular: 


A+ + B-^+A~ + B+; 

x Acest lucru este analog cu principiul Franck-Condon: într-un proces 
rapid care implică tranziția de configuraţie electronică (spectrală), 
coliziune dezorientare sau coliziune de schimb, poziţia și orientarea 
nucleelor atomice rămân neschimbate. Consecințele acestui principiu au 
fost verificate de Omont și Faroux [185] pentru ciocnirile 
dezorientatoare în starea excitată și de Grossetâte [186] pentru 
ciocnirile de schimb în starea fundamentală. 
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e) se poate considera cá in timpul interactiunii de schimb se 
formează o moleculă diatomică AB în stare singlet XX» (sau, dacă unul 
dintre parteneri este un electron, se formeazá un ion negativ) si cá 
energia spațiilor hiperfine pentru each atomul paramagnetic (v0 ~ 0,3 
cm-1) este neglijabil in comparatie cu energia cineticá a atomilor (1/2 
m va -kT — 200 cm-1 la 300?K). 

Mecanismul de schimb flip-flop da urmátoarea relatie: 

dn+ 

di 

= CONST' [jfifj n[ n- — K2 «2 nB ]» 

(2,10) 


unde nf este populatia spin + — Stäri pentru sistemul A etc. si si K2 
sunt constante. 


La echilibru termic, Pentru a fi temperatura retelei, avem 


dn+ 


dt 


kTO 


(2,11) 

si 

nB 

— — exp 
AER \ vin J 


Din (2.10) si (2.11) obtinem 


— = EXP + n2 


exp 
AER \ 

' kT 

(2,12) 

care este valabil atâta timp cât rețeaua este la temperatura To. 

Dacă considerăm că sistemul A este într-o stare de neechilibru, avem 

( AEa I x=exp'“ir J’ 

(2,13) 

Presupunem că viteza de schimbare a orientării între spinurile A si B 
este foarte mare în raport cu viteza de relaxare adecvată a spinurilor 


A orientate. 
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6? 

ans K 

Pentru-- = 0 in Ec. (2.10), înlocuind — prin expresia sa din (2.12) si 
la K, 

NA 


— prin (2.13), obţinem 


(2,14) 


În cazul polarizărilor slabe (e Sé 1 + n), cu următoarele notații 


(n;-"i)« = -^5- Se, 
Ae « 

W+)T, = = < Sg >t 
(nA ~ 4)o == = Ai 


(np AB)r = < A >» 

primim 

<h> = Ç, + « $2» - Deci), 

(2,15) 

care este echivalent cu relatia lui Abragam [187]: 


«72» = 70 + -« ^»-50), 


P 

(2,16) 

pentru- = 1 (interacțiuni flip-flop pure). Dacă in (2.13) setăm= 1 
(sau P 

< Sz > = 0), care corespunde lui T' = 00, avem ca rezultat efectul 


Overhauser [188]; 
rtfi I 


- = exp + 


acesta este, 


</r> -70-S0. (2,18) 


Când A sunt spini electronici si B spini nucleari avem AE" AER si 
astfel I 50 II Io I- În acest fel, prin saturarea spinilor A, se poate 
transfera o polarizare de ordinul polarizarii normale a spinilor A 
catre spinii B. la temperatura retelei. Polarizarea prin ciocniri de 
schimb pentru sistemele in fază gazoasă este guvernată de ecuațiile. 
(2.14) și (2.15). 
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În sfârșit, observăm că, indiferent de tehnicile de polarizare 
dinamică, interacțiunea dipol magnetic (0/p = —j, sau interacțiunea 
scalară (0/p = 1), rezultatul ecuației (2.16) depinde în general doar 
de viteze relative ale proceselor de schimb de relaxare și 
orientare.Raportul AEBIAEa poate avea orice valoare cu condiția ca AEa, 
AER ^kT^. 


Wittke [139] a găsit relațiile exacte care dau distribuţia în stare de 
echilibru în cazul spinilor cu structură hiperfină având mai multe 
niveluri pentru schimbul între parteneri egali (atomi de H); Grossetéte 
[186] a studiat cazul în care Sistemele A și B sunt diferite. Ei au 
demonstrat că, atunci când populațiile inițiale ale sistemului B sunt 
izotropie, schimbul cu spinii A modifică populaţiile sub-nivelurilor 
Zeeman ale unei stări hiperfine date, dar nu și rapoartele populației 
statelor hiperfine. 


2.2.2. Pompare optica transversala 
2.2 2.1. Cuantificări longitudinale si transversale 


În experimentele descrise până acum, explicațiile date au folosit 
„Conceptul de populație: populația din | m > Sub-nivelurile Zeeman ale 
stării excitate sau cele ale | u > subniveluri ale stării fundamentale. 
Ali. proprietățile fizice ale atomilor legați de populații sunt 
afectate de modificările populației care au loc in aceste experimente 
şi astfel putem investiga un număr important de fenomene fizice. 


Astfel, dacă se consideră un ansamblu de atomi într-un câmp magnetic 
constant Hz paralel cu axa Oz si normal cu pianul xOy, momentul 
magnetic longitudinal [48] al ansamblului de atomi Mz înseamnă momentul 
magnetic paralel cu Hz si asociat cu diferența populației dintre sub- 
nivelurile Zeeman (adică, la orientarea spațială a atomilor 
ansamblului). De exemplu, în cazul atomilor spin- există două sub- 


niveluri Zeeman: | mz > — |----------------- == şi 
2 2 

I mz > = I H----- > cu populațiile N i si respectiv N i . Longi- 
2 T+T 


momentul magnetic tudinal va fi exprimat ca 


Mz = u 


(2,19) 
unde u este momentul magnetic al unui singur atom. 


Iradierea cu lumină polarizată o+ sau o- de-a lungul câmpului Hz _ 
creează un moment magnetic paralel sau antiparalel cu câmpul Hz. In 
anumite condiții este posibilă inducerea unui moment magnetic Mz prin 
iradierea atomilor cu propagarea luminii naturale paralel cu câmpul 
magnetic Hz [189], [190]. 
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La iradierea ansamblului atomic cu un fascicul polarizat orientat n sau 
o, nu va fi indus nici un moment magnetic, dar are loc un efect de 
anizotropie, numit aliniere, caracterizat prin 


Mz = Mx = My = Ọ, (2,20) 
i/7, 


Momentul magnetic transversal Mt [48] este perpendicular pe câmpul 
magnetic Hz si se află în planul xOy (numit plan ecuatorial). Acest 
moment magnetic transversal are o mişcare adecvată în timp, rotindu-se 
în jurul lui Hz cu viteza unghiulară. 


= yH (cazul precesiei libere). Într-un câmp magnetic de radiofrecventä 
H^íuI, precesia forțată are loc la frecvența w impusă de acest câmp. 
Avem deci următoarea situație [48]: 


— când într-un ansamblu de atomi fazele precesiunilor Larmor ale 
diferiților atomi sunt distribuite aleatoriu în planul ecuatorial, 
momentul total este zero (precesia atomilor este incoerentă, Fig. 46 a) 


Lă 


Fig. 46. — Introducerea mărimilor transversale într-un sistem atomic. 
A. Caz de precesiune incoerentă; b. Caz de precesiune coerentă. 


— când fazele de precesiune Larmor pot fi reglate (precesiune blocată 
de fază), momentul magnetic transversal Mt nu este zero; se spune că 
precesia atomilor este coerentă (Fig. 46 b). 


În mecanica cuantică, populațiile N ale Statelor | m > sunt exprimate 
în termeni de elemente diagonale ale matricei de densitate, iar 
observabilele care sunt exprimate numai în termeni de populaţii se 
numesc cantități longitudinale. Acestea au particularitatea de a fi 
cantități care comută cu energia, adică sunt constante ale mișcării. 


De exemplu, dacă starea fundamentală cea mai generală în care se 
găsește atomul la un moment dat t, este 


IV (0 >= 2 (Ol u >, (2,21)) 


u 


valoarea medie a unei mărimi Gz in această stare va fi 


<G >= Du) > Up (Gun, (2.22) 
inu' 
Du-u fiind elementul de matrice <u' | G | u >. Și, pentru o mărime care 


comută cu energia, GU'U devine 6u<u astfel de cantităţi depind deci 
numai de au a*, adică de populații (vezi teoria pompei optice). 
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Este bine cunoscut faptul că ecuația Schródinger care descrie evoluția 
lui I V (0 > dă 


—Le «.m 
al0O=«.(To)e n 14 , *(2.23) 


modulul lui (t) fiind constant si márimile corespunzátoare neavänd 
miscare proprie deoarece Hamiltonianul este static. Acest lucru este 
valabil atát pentru un atom izolat, cát si pentru un Sistem de atomi 
fárá interactiuni reciproce. 


Márimile transversale (momentele transversale sau coerentele) sunt 
reprezentate prin termeni nediagonali ai matricei densitätii [191]. 
Astfel de cantități (de ex. < Mx >, < M) >, < My >, < M'i >) nu fac 
naveta cu energia. Din expansiunea de mai sus a lui « G » (2.22) vedem 
că o astfel de mărime există numai dacă (t) a* (f =/= 0 adică, cu 
condiția ca starea | y (t) > este o suprapunere liniară de tipul dată 
în ecuaţia (2.21) Deci, mărimea transversală < G > dă au (í):a* (t) 
mărimile care au o evoluție în timp de forma 


Existenţa evoluţiei în timp propriu a mărimilor transversale are 
consecinţe importante. Cantitätile transversale pot exista în cazul 
unui singur atom, dar pot dispărea în cazul unui ansamblu de atomi fără 
interacțiuni reciproce. Cantitätile transversale pot exista si în cazul 
unei colecții de atomi în anumite condiţii. 


Dacă un moment transversal este într-un fel introdus uniform în 
colecția de atomi, atunci aceste momente suferă propria lor evoluţie 
instantaneu. Ele se rotesc în jurul axei Oz cu precesia Larmor w/; la 
un moment dat t există o colecţie de momente create de-a lungul axei 0x 
în timpul secundelor precedente (t — r0) direcționate în direcțiile (if 
(t — t0) și formând un evantai în planul xOy. Dacă durata de viață a 
aceste momente este T2, ventilatorul se desfășoară doar puțin atunci 
când C 2n, în timp ce vaporii (colecția de atomi) prezintă o 
magnetizare transversală globală (Fig. 46 a), dar când w/T2>2n, 
magnetizarea transversală globală dispare ca momentele individuale sunt 
izotropie în planul xOy. 


Din cele de mai sus rezultă că există o diferenţă de bază între o 
mărime longitudinală și una transversală: ambele cantităţi trebuie 
introduse continuu în Sistemul de atomi, dar o mărime transversală 


trebuie să-și menţină evoluția pe durata de viață a nivelului atomic 
studiat. Deoarece o cantitate transversală nu comută cu energia, a 
introduce o astfel de cantitate într-un Sistem înseamnă a crea o stare 
care nu este o stare proprie a energiei. Introducerea unei cantități 
transversale într-un sistem ar trebui să se desfășoare în două etape: 
momentul longitudinal este introdus continuu în colecția de atomi prin 
pompare optică și această magnetizare este apoi transformată în 
magnetizare transversală rotindu-l în jurul câmpului efectiv în cadrul 
rotativ al reference. 


În cazul unui experiment de rezonanță magnetică se poate demonstra că 
prezența unui câmp magnetic rotativ Hft) scoate în evidenţă în Sistem 
suprapunerea liniară 


IY (f)>=ă 


u 
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cu (t) coeficienți determinati de perturbatia Hj(r), fazele lor fiind 
legate in special de cele ale lui H^t), si pentru orice amplitudini ale 
=j= o. In aceste experimente H^t) are o direcție transversală si 
pomparea se realizează cu ajutorul o - sau luminii polarizate n pure. 


Cuantificările transversale pot exista atât într-o stare fundamentală, 
cât si într-o stare excitatä, cu condiția ca starea pe care o descriu 
să fie o suprapunere a | u > sau | m > Statele, respectiv: 


2(0 11x > sau Xam^ Im >' 


u m 


De fapt, necesitatea detectării coerente a modulatiei luminii [65], 
[66] arată că informațiile din atomi formează multe sub-niveluri | m > 
apar simultan (în cazul statelor excitate) responsabile pentru acea 
modulație. Spunem că atomul care se afla anterior într-un singur nivel 
| tn > este adus de câmpul de radiofrecventä la o suprapunere de stări 
proprii ale energiei. 


O stare care nu este o stare proprie a energiei poate fi creată cu 
excitație de către lumină [40], [192], [193], adică în acelaşi mod ca 
si crearea unui moment longitudinal prin pompare optică, fără a trece 
prin rezonanță magnetică 


To perforai o pompare optică transversală, ar trebui să se folosească o 
excitație în polarizare coerentă. Doar absorbția instantanee a unui 
foton cu o polarizare 


el = a+u+ + au + a0 w0, 


kO 


0, 


de către un atom izolat permite efectiv o suprapunere liniară a | m IM 
sunt eu tn > să mă entuziasmez plecând de la un | pur u > stare, adică 


moment transversal în starea excitată. Cu unele precautii, fotonul 
definit de ecuaţiile de mai sus (2.25) posedă exact cantitatea de 
moment transversal transferată atomului [40]. Pe lângă condiţia 
necesară menționată mai sus, pomparea optică transversală necesită 
momentul transversal creat pentru a-și menţine propria evoluție pe 
parcursul vieții. 


Conceptele folosite până acum pot fi generalizate prin introducerea de 
coerente. In acest fel, starea cea mai generală a unui atom cu un set 
de niveluri de energie | E > este 


|T> = y aE(t) I E». (2,26) 


E 

Se scrie valoarea medie a mărimii G în starea V > 
< D > = 2 (t) a*« (t) GEE = Tr o (7, (2.27) 

EE' 


unde o este matricea densitátii oEE' = aE at-. Sistemul fiind lásat in 
starea I V >, elementele oEE' au o evoluţie proprie dată de 


= — (EE') ee) 

gee' (/) — eh oEE' ((0)(2.28) 

coerent 

(2,25) 

> Statele pentru a obtine a 
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şi apoi o mărime transversală G prezintă componente modulate la 
frecvențele (EE')lh. 


Când un element nediagonal oEp.' a matricei de densitate totală a unei 
colecții de atomi este diferită de zero, faza relativă a cantităților 
ap (f) și aE' (f) nu variază aleatoriu de la un atom la altul. Spunem 
că există o coerenţă aEE> între statele | E > si | E'>. Coerente ca 
acestea afectează proprietățile fizice ale întregului sistem de atomi, 
ducând la mărimi transversale precum < Mx >, < Ml > etc. Conceptul de 
coerență este convenabil deoarece include în același limbaj ansamblul 
de mărimi transversale. (« Mx >, < Ml > etc.). De fapt, se va vedea în 
cadrul teoriei cuantice a pomparii optice că, dacă se cunoaște matricea 
densității totale (populații si coerente), precum și evoluția sa în 
timp, se poate prezice orice evoluție posibilă a sistemului fizic. 


in cele din urmä, coerentele sunt clasificate in functie de frecventa 
lor de evolutie proprie (E-E')/h. Distingem: 


— coerente Zeeman în starea fundamentală ouu- si în starea excitată 
cmm>, când E și E' sunt două sub-niveluri Zeeman ale aceluiași nivel 
hiperfin; 


— coerente hiperfine op^p^ sau o^uk'u' (în starea fundamentală) si 
Bpr, Fm sau cpm, F'm' (in starea excitatä) cánd E si E' sunt niveluri 
hiperfine diferite. 


Aceste douá tipuri de coerente sunt numite coerente de radio-frecventa, 
deoarece frecventele lor apartin domeniului de radio-frecventa. 


Dacă IE > aparţine stării fundamentale si | E' > la o stare excitată 
legata de I E» printr-o tranzitie electric-dipol, aee- se numeste 
coerență optică. 0 coerenţă optică necesită ca fazele de vibraţie ale 
oscilatorului vanous dipol unic să nu varieze aleatoriu de la un atom 
la altul, adică atomii să fie excitati de o undă de lumină coerentă 
(radiaţie laser). 


În această carte ne interesează coerentele de radiofrecventä (adică 
existența unor cantități transversale globale în starea fundamentală 
sau excitată). Acestea pot fi evidențiate prin efectele lor asupra 
luminii fluorescente, Lf, și asupra luminii absorbite, La. 


242,2 2 Scurtă descriere a noii rezonanţe magnetice 

observată în pomparea optică transversală 

Într-o configurație experimentală ca cea prezentată în Fig. 47, 
rezonanţe de tip Winter [110] nu mai sunt observate. Deoarece pomparea 


optică este acum în întregime transversală, ea populează în mod egal 
cele două sub-niveluri Zeeman + — > $i--------------- > ale 61^ 


eu 2 20 

starea fundamentală a Hg199. Pentru w0 = (2 n + 1) w, câmpul magnetic 
de radiofrecventä HY induce întotdeauna tranzitii între sub-nivelurile 
iwo Zeeman, dar deoarece populațiile celor două sub-niveluri sunt 
egale, numărul de tranzitii care lasă un sub-nivel. -nivelul este egal 
cu cel al tranzitiilor care sosesc si rezonante dispar. 


În acest caz [111] apar noi rezonante, care au următoarele 
caracteristici esenţiale: 


— formează un spectru par, adică apar pentru w0 = y A = 2n w (n 
fiind un intreg pozitiv sau negativ); 
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— când H-l crește, acestea suferă o deplasare radiativă către valori 
mai mici ale Ho proporțional cu fără lărgire. 


Astfel de rezonante sunt prezentate in Figurile 48 si 49; Fig. 48 
corespunde w0 = 2 w, iar Fig. 49 la w0 = 4 w. Fiecare linie de 
rezonanţă corespunde unei amplitudini date a lui Hi (marcată cu Vj). 
Pentru valori scăzute ale rezonantelor apar în vecinătatea lui WO = 2 w 
și respectiv w0 = 4 w, în timp ce atunci când crește deplasările 
radiative 


Fig. 47. — Pompare optică transversală. Schema schematică a dispunerii 
experimentale. 
Fig. 48. — Curbele de rezonanţă obţinute cu pomparea optică 


transversală a Hg18: [111]. Amplitudinea modulatiei este 2u. 


apar fără creștere a semilatimii. Principalele caracteristici ale 
acestor rezonanţe [111], în comparație cu cele de tip Winter [110], 
sunt date în Tabelul 3. Noile rezonanţe [111] nu pot fi explicate în 
termeni de tranzitii reale. 


Există o analogie între aceste rezonanţe și cele care au loc într-un 
câmp magnetic modulat în amplitudine: câmpul magnetic Hr este paralel 
cu Ho. Fotonii polarizati m poartă un moment unghiular zero de-a lungul 
Ho si nu pot induce tranzitii între cele două sub-niveluri Zeeman. 
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Tabelul 3 
Tip de spectruDeplasare de radiatielargire de radiație Pompare 
optica 
Rezonante de tip iarnă [110] oddyesyeslongitudinal 
Rezonante de tip Haroche [111] chiar si netransversale 
Fig. 50. — Realizarea pompei optice transversale pentru a obtine un 


spectru de rezonanță complet w0 = yHO = na. 

În pomparea optică transversală (Fig. 50), lumina absorbită sau reemisä 
de atomi poartă un spectru complet de rezonanțe pentru w0 = yHO = na {n 
este un întreg pozitiv sau negativ sau zero). Când Hr crește, aceste 
rezonanţe nu suferă nici deplasări radiative, nici lărgiri. Ele au 
făcut obiectul mai multor studii teoretice și experimentale [192] — 
[197]. 
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Între aceste rezonanţe și cele descrise mai sus [111] există 
următoarele similitudini: 


— necesitatea unei pompari optice transversale; 
— imposibilitatea interpretării în termeni de tranzitii reale; 


— absența lărgirii radiative. 


22.2433 Metode de producere a momentului magnetic transversal si a 
alinierii transversale 


a) Metode indirecte. Metodele indirecte de producere a unui moment 
magnetic transversal si a unui aliniament transversal constau in 
crearea mai intäi a unui moment magnetic longitudinal Mz si apoi in 
transformarea acestuia partial sau in intregime intr-un moment 
transversal prin rezonanță magnetică. Un câmp magnetic de 
radiofrecventá Dacă cos uZ de frecvenţă egală sau apropiată de 
frecvența Larmor uy = y Hz trebuie aplicat perpendicular pe câmpul 
magnetic static Hz. 


În aceste condiţii, un observator situat în Sistemul de referință care 
se rotește cu viteza unghiulară w va vedea în planul xOy un câmp fix Hx 
și un câmp H' = HZ — — Y de-a lungul Oz. Pentru un astfel de 
observator, atomul precesează în jurul rezultatului celor două câmpuri 
ortogonale și H2, care se numește câmpul efectiv, He. La rezonanţă (w = 
Ux), H'z = 0, iar He se reduce la //P Precesia unui impuls magnetic 
initial Mz în jurul lui He produce o proiecție Mt în planul ecuatorial. 
0 astfel de proiecție are de obicei o componentă & paralelă cu Hy si o 
componentă v perpendiculară pe Hv Cu alte cuvinte, magnetizarea 
longitudinală este transformată în magnetizári transversale & si v, 
făcând-o să se rotească în jurul câmpului efectiv din sistemul rotativ 
de referință. Dependenţa componentelor n si v de w — wx dă naștere unei 
curbe de dispersie și respectiv de absorbție, un maxim care apare în 
ultimul caz la w — uy =. 


— Aplicarea unui cämp magnetic de radiofrecventá pulsat. Momentul creat 
Mt si evolutia sa in timp pot fi studiate prin tehnica fasciculului 
incrucisat [198]. in experimentul lui C. Cohen-Tannoudji [40] momentul 
magnetic transversal Mt, de origine nucleară I — - I, este creat în 
starea fundamentală 6450 — Hg199 de către longi-l 2/ / i N 


pompare optică tudinalä pe componenta hiperfina 61^ I =- | 63 
(IA V2; 
F = — , aceasta fiind excitatá de o sursă de lumină care contine 


izotopul Hg204. 
2J 


Se utilizează o variație de timp de 7^, aşa cum se arată în Fig. 51, cu 
o durată de puise t, mult mai mică decât timpul de relaxare. La 
rezonanță, w este egal cu wx. La momentul t = 0 (Hl = 0) avem Mz = 

MG, si Mt = 0. Când se aplică câmpul Ffi, momentul de magnetizare M 
începe să se rotească în jurul lui HY în planul zOy cu o viteză ul La 
sfârșitul lui atunci când unghiul de rotație este 0 = y . Mișcările 
magnetizărilor Mz şi Mt sunt derivate prin proiectarea mişcării lui M 
pe Uz și, respectiv, Oy. 


1 


2 
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/4 

0 

Fig. 51. — Variatia in timp a cämpului in experimente de relaxare. 
Fig. 52. — Semnal de modulație in funcţie de timp pentru optic Dumping 


of Hg199 [40]; 


2 

amplificare de nodulareunitáti arbitrare) g 3 Semnal de modulatie 
'. 53. — Semnal de modulație ver-time pentru pomparea optică a Hg189 
[40]; = n. 

Fig. 54. — Semnal de modulatie in functie de timp pentru pomparea 


opticá a Hg199 [40]; intreruperea bruscá a Hv 


Fig. 55. — Amplitudinea modulatiei in functie de A V pentru pomparea 
optica a Hg199 [40]. 
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Cu un puls adaptat astfel incät 6 = -, fenomenul tranzitoriu care 
implică I Mt I este prezentat in Fig. 52. Retineti că la t - 0, M- 0; 
Mt se ridică in timpul ascensiunii de la zero la MZa; apoi, după ce 
pusiul dispare, Mt revine la valoarea sa de echilibru, adica la zero cu 
o constantă de timp 12 (precesiune liberă). Datorită frecvenţei foarte 
înalte de modulare, mișcările de la loc la loc nu pot fi observate. 
Pata acoperă intervalul de măturat într-un model continuu. 


Fig. 56. — Dispunerea experimentală utilizată pentru pomparea optică a 
Hg199; pentru detectarea rezonantei se folosește un fascicul optic 
secundar [40]. 


si, Lt — lămpi de excitație ; 0 — celi de rezonanţă magnetică; C- 
fotomultiplicator; l- lentile optice; Pu P, — polarizatoare; F — filtru 
Hg"1; A — atenuator optic. 


in cazul unui puise pentru care 0 = m, obtinem fenomenul tranzitoriu 
reprezentat in Fig. 53. Momentul longitudinal Mz este inversat, trecänd 
prin orientarea transversalá intermediará care este marcatá de un 
semnal scurt de modulatie. Acolo unde un cämp de radiofrecventä este 
aplicat continuu pe un interval de timp si apoi intrerupt brusc, se 
obtine fenomenul tranzitoriu prezentat in Fig. 54. Magnetizarea 
transversală rămâne constantă până când Hr este brusc întreruptă, când 
începe să scadă din cauza fazei. pierderea de coerență a atomilor în 
precesiune liberă. 


— Aplicarea continuá a unui cámp magnetic de radiofrecventá. Figura 
55 prezintá un set de curbe de rezonantä magneticá reprezentänd 
amplitudinea modulatiei de absorbtie a fasciculului 2 in functie de Av 
= v - V4. Configurația experimentală este prezentată în Fig. 56. 
Fiecare curbá din Fig. 55 corespunde unei intensitati specifice de Hr a 
câmpului magnetic de radiofrecventä. Deoarece detecția utilizată nu 
este in fazá cu cämpul magnetic de radiofrecventá, semnalul de 
modulatie inregistrat este proportional cu M(js\ Curbele din Fig. 55 
prezintă următoarele caracteristici: 


_ pentru valori mari ale Hr, curbele de rezonanță magnetică 
prezintă un turnover. Nu este o cifră de afaceri de tip Majorana- 
Brossel [60], [68], deoarece doar două sub-niveluri Zeeman există în 
starea fundamentală. Cifra de afaceri se datorează faptului că, pentru 
un domeniu puternic Hr, cel 
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curba de dispersie 1 distruge curba de absorbție si fiecare curbă de 
rezonanţă din Fig. 55 este 


M(B)i V(«)» ; 


- când curba de rezonanță prezintă un turnover, amplitudinile celor 
două maxime nu depind de Hr: 


— la rezonanţă (w = <o;) amplitudinea depinde de Hx asa cum se 
aratá in Fig. 57 


Smochin. 57. — Amplitudinea semnalelor de rezonanță (w0 m» I Ho) față 
de câmpul de radiofrecventä 7 [40]. 


Fig. 58. — Semnale în fază si în cuadratura cu câmpul magnetic [40J 


Dacă folosim o metodă de detecție sincronă (detector sensibil la fază) 
pentru a separa componentele mW si v(8) în fază si în cuadratura cu 
câmpul de radiofrecventä, obţinem curba de dispersie pentru n și curba 
de absorbţie pentru v (Fig. 58). ). 


Exemplele de mai sus subliniază interesul și versatilitatea tehnicilor 
de modulare cu fascicul încrucișat în investigarea diferitelor aspecte 
ale rezonantei magnetice. Metoda optică permite, de asemenea, să se 
obțină aceleași rezultate ca și în cazul metodelor radio-electronice de 
spectroscopie de radiofrecventä, necesitând doar cantități mici de 
substanță (1012 atomi cm-3). 


b) Metode directe. Metodele directe de producere a coerentelor atomice 
(adică orientarea sau alinierea atomică transversală) se bazează pe o 
excitație pură m, o+ sau o-. 
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— Excitatie optică prin fascicul strâns transversal într-un câmp 
magnetic slab (efectul Hanle [199]). Luaţi în considerare cazul în care 
fasciculul de lumină de excitație este polarizat circular, inducând un 
moment magnetic în atom fie prin absorbție directă în starea excitată, 
fie prin absorbţie urmată de reemisie (pompare optică) în starea 
fundamentală (Fig. 59). Un fascicul de lumină polarizată circular care 
se propagă de-a lungul axei 0x 


Fig. 59. — Schemă schematică a excitatiei optice prin fascicul de 
lumină transversal într-un câmp magnetic slab (efectul Hanle). 


Fig. 60. — Evoluţia în timp a componentelor Mx și Mv ale momentului 
magnetic, pentru anumite valori relative ale ur. 


produce in atomii (situati in celi de rezonanta situati in 0) un moment 
magnetic Mx paralel cu axa de propagare a fasciculului. Sub influența 
unei excitatii continue a luminii și a relaxärii, Mx ia valoarea in 
regim staționar atunci când Ho = 0. Când un câmp slab Ho > 0 este 
aplicat de-a lungul Oz, precesează în jurul axei Oz cu o viteză 
unghiulară w = y 7/ 0. In același timp, datorită relaxärii, MXt scade 
în funcţie de e-i/t scăzut, t fiind constanta de amortizare (adică 
durata medie de viață a unui nivel excitat sau timpul de relaxare a 
stării fundamentale a atomilor). Precesia momentului transversal indus 
pentru diferite valori ale ux este prezentată în Figura 60. 
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Precesia momentului M în planul ecuatorial scade componenta M. de-a 
lungul axei Ox și creează o proiecție de-a lungul Oy : 


Al meu — My, 
WT 

1 4~ (wT)2 
(2,30) 


Prin urmare, în termeni de H sau w = y Ao, urmează o curbă de absorbţie 
și AG una de dispersie. 


Curbele obţinute asupra momentului nuclear în starea fundamentală a lui 
Cd111 [200 cu Cd111 2288 Ä rezonanţă Ene sunt reprezentate în Fig. 61 
Momentul Mx este detectat de fasciculul de pompare însuşi care, după 
Traversarea celi de rezonanţă, cade. 


Fig. 61. — Dependenţa componentelor Mx şi Mv ale momentului magnetic de 
Ho [200]. 


pe un fotodetector. Rnomentul My este detectat de un fascicul Eight 
auxiliar de intensitate redusă care se propagă de-a lungul Oy si trece 
prin a. analizor circular introdus între celi de rezonanţă și 
fotodetector. Detectarea se poate face atât pe lumina fluorescentă, cât 
și pe lumina absorbită. 


În concluzie, amintim: 


— experimentul Hanle este un caz particular de fenomene de coerenţă 
legate de intersecția nivelurilor atomice [201], [202], adică cazul 
când intersecția nivelului atomic are loc pentru H0->Q; 


— experimentul de rezonanţă magnetică detectată optic poate fi 
interpretat ca un efect Hanle în sistemul de referință rotativ [203]. 


— Excitarea prin intermediul unui fascicul de electroni care se 
propagă perpendicular pe direcția unui câmp magnetic slab H(>. Pentru a 
determina durata medie de viață a diferitelor niveluri excitate ale 
atomilor He, Hg si K, Pébay-Peyroula [204] a folosit un electron 
fasciculul perpendicular pe câmpul Ho pentru a excita atomii.In acest 
fel s-a obținut un efect de aliniere transversală (de-a lungul axei 0x, 
cu condiția ca viteza electronilor să fie paralelă cu axa 0x) ceea ce 
duce la o polarizare a luminii emise. Datorită prezenței câmpului 
magnetic extern Ho, apar efecte de depolarizare ca in experimentul 
Hanle, guvernat de relația 


P = PO-..... 1 
1 4- (201)2 
(2,31) 
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Măsurătorile depolarizării magnetice realizate astfel trebuie 
completate cu măsurători de rezonanță magnetică pentru a evidenția 
proprietățile unui anumit nivel fără nicio ambiguitate, deoarece, 
datorită efectului de cascadă, coerenta ar putea fi transferată de la 
un nivel la altul. 


— Excitatie optică pulsată sau modulată în lumină transversală. Această 
metodă concepută pentru stările fundamentale a fost sugerată pentru 
prima dată de Bell si Bloom [205], care i-au verificat eficiența pe 
stările fundamentale ale atomilor lui Cs si Rb si pe 2^Sr metas-table 
stqte a lui He4. Pomparea este realizată de un fascicul transversal 0x 
polarizat circular. Câmpul Ho este aplicat de-a lungul axei Oz (Fig. 
62). Lumina de pompare este modulată la frecvența w apropiată de wX. 
Prin pompare transversală se creează deci o magnetizare totală « M » 
care se rotește în planul xOy cu frecvența wx în interiorul celi de 
rezonanţă. Modulul acestei magnetizări atinge vârful când w = ux, ard 
este semnificativ doar dacă (w/- w) 02 < 1. 


Fig. 62. — Excitatie optică pulsată în lumină transversală. 


În cazul unei excitatii optice pulsate, un impuls scurt de lumină 
induce în colecția de atomi un moment slab Mx, care precedă în jurul 
axei Oz cu / 2m) 


o viteză unghiulară = y H, iar periodic T = — se orientează de-a lungul 
V «i 1) 


axa Ox. 


Dacá rata de repetitie a pusilor luminii este corect ajustatà 
(permitánd un anumit interval de timp T intre pusi), momentele induse 
succesiv vor fi in fazá si se vor adáuga intr-un rezultat intens care 
precede in planul ecuatorial. Acest lucru poate fi detectat prin 
modularea intensitátii unui fascicul care se intersecteazá care se 
propaga de-a lungul axei Oy. 


Dar dacă perioada pusilor luminoase este diferită de T, momentele 
induse succesiv vor fi defazate unele faţă de altele și rezultatul lor 
va fi foarte slab. 


Kastler [206] a sugerat aplicarea acestei metode la nivelurile atomice 
excitate, folosind un aranjament geometric similar cu cel din 
experimentul lui Hanle (Fig. 59). Câmpul magnetic constant este 
orientat de-a lungul axei Oz, iar atomii sunt iradiati de linia de 
rezonanță polarizată circular, al cărei fascicul este îndreptat de-a 
lungul Ox în planul ecuatorial si induce un moment magnetic transversal 
Mt in colecția de atomi. Iluminarea este pulsată și câmpul este astfel 
încât yHj 1^» 1. 


Atät in cazul stárilor de bazá, cát si al stárilor excitate, se obtine 
o curbä de rezonantä care atinge värful la w = ul si avánd o jumätate 
de lățime Au = 21"1. Dacă pusii de lumină sunt polarizati liniar, este 
indusă o aliniere rotativă în colecția de atomi care 


82 
METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 


se manifestă printr-o modulație la frecvenţa 2 <f>l a polarizării unui 
fascicul care se intersectează fie în absorbţie, fie in fluorescentá. 


— excitație transversală de electroni pulsată sau modulată. 
Problema modulării excitatiei luminii este una dintre dificultățile 
metodei anterioare. Această dificultate este evitată dacă, în loc dea 
excita atomii prin puși ușoare, se folosește excitarea electronilor 
pulsati a atomilor. In acest caz, pentru a induce o aliniere 
transversală în stările excitate ale atomului, electronii sunt 
propagati perpendicular pe câmpul magnetic static Ho (adică 
bombardamentul transversal cu electroni [76], [207]). Fasciculele de 
electroni sunt ușor de modulat prin variarea tensiunii de accelerare a 
electronilor. Rezonanta are loc în momentul in care frecvența pulsului 
de electroni este egală cu frecvența Larmor. Această metodă este destul 
de avantajoasă în comparaţie cu metoda dublei rezonanţe deoarece 
puterea necesară de radiofrecventá este mult mai slabă. 


Folosind o astfel de metodă, Pebay-Peyroula et al. [208] Am studiat 
nivelurile 43/'1Zn, 63F4Hg, 63P2Hg si 33PO i 2 He. In ultimul caz, 
detectarea a fost efectuată pe liniile 33POili2 — 23Si (3888 A). 


— Excitatia optică transversală într-un câmp modulat Se poate crea 
o cantitate transversală prin excitatia optică transversală 
(perpendiculară pe câmpul magnetic) a atomilor in cadrul unui celi de 
rezonanță situat într-un câmp magnetic Hz — Ho + Hx cos wZ. Într-un 
astfel de experiment se adaugă un câmp magnetic de radiofrecventä Hx 
cos wÇ paralel cu câmpul magnetic static Ho. Dacă fasciculul de 
excitație este polarizat circular, se creează un moment magnetic 
transversal, în timp ce atunci când fasciculul este polarizat liniar 
(vectorul sáu electric existent in planul xOy perpendicular pe câmpul 
Ho) se obține o aliniere transversală. 


Această metodă a fost folosită pentru prima dată de Alexandrov [192] şi 
latei de de Favre si Geneux [193]. Recent, Polonsky si Cohen-Tannoudji 
[194] — [196] au expus o teorie detaliată a acestui efect, arătând că 
rezonanța stării fundamentale poate fi detectată pe lumina absorbită, 
în timp ce rezonanța stării excitate poate fi detectată pe reemis. 
ușoară. 


Producerea unui astfel de moment transversal poate fi explicată după 
cum urmează: excitatia optică continuă creează uniform un moment 
magnetic care formează o precesie Larmor. Când câmpul magnetic Hz este 
constant (și viteza precesiei Larmor este, de asemenea, uniformă), 
momentul Mx este afișat uniform în planul ecuatorial, astfel încât 
rezultatul său să iasă. Dacă se modulează frecvența Larmor, se va 
modula și distribuția unghiulară în planul ecuatorial, mărimea 
vectorului moment având un maxim atunci când viteza de precesiune 
Larmor este minimă și invers. De fiecare dată când frecvența de 
modulație se apropie fie de frecvența Larmor în câmpul Ho, fie de un 
submultiplu al acelei frecvențe, va rezulta un moment <Mx> diferit de 
zero. Henee, rezonanţe vor fi observate la frecvențele w = , unde n 
-1,2,3, 


n 


Jumátátile acestor rezonante nu depind de amplitudinea cámpului 
magnetic de radiofrecventá HY, ci depind direct de rata proceselor de 
relaxare. Din aceastá cauza, márimile care caracterizeaza procesele de 
relaxare pot fi determinate printr-un astfel de experiment. Figura 63 
prezintă rezultatele obținute astfel de Polonsky si Cohen-Tannoudji cu 
privire la semilátimile stárii fundamentale ale Hg199. 
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Dacá acelasi experiment este efectuat cu Pf perpendicular pe Ho, 
curbele de rezonantá care apar atunci cänd HA este maxim vor fi de 1000 
de ori mai largi. Paralelismul dintre câmpul constant Hi si câmpul 
alternant cos w/ poate fi asigurat intr-un unghi mai mic de un minut. 


Fig. 63. — Dependenţa semilätimii liniilor de rezonanţă magnetică de 
câmpul Hv [195]. 


2.2.3. Metode de detectare a orientării optice a atomilor si 
nucleelor în statele fundamentale 


În pomparea optică, atomii sunt orientati sau aliniati de lumină. 
Modificările populației produse de procesul de pompare pot fi 
înregistrate prin semnale optice. Diferitele metode sunt: 


— variaţia intensității fasciculului direct de pompare transmis 
prin vapori; 


— modificarile intensitatii sau ale gradului de polarizare ale 
luminii de rezonanță sau fluorescente emise la unghiuri strânse față de 
fasciculul incident; 


— modificárile unui fascicul de luminá secundar, diferit de 
fasciculul primar, si transmis prin vapori. 


2.23.1. Másurarea intensitatii sau a stárii de polarizare a unui 
fascicul direct transmis de atomi orientati sau aliniati optic 


Lumina a cárei frecventä se potriveste cu rezonanta opticá este 
absorbitá in vapori de atomii din diferite sub-nivele ale stárii 
fundamentale. Probabilitatea ca un atom de vapori să absoarbă lumina 
este: 


eu plp 
B =- > ' Jla ns = — y pknk, (2.32) 
<7 — MK 


unde Pks este probabilitatea trecerii de la k la s, n este numărul de 
atomi pe unitate de volum si nk - numărul de atomi (densitatea 
populației) unui nivel al stării fundamentale. 


Absorbtia luminii este sensibilă la modificări ale densității 
populației nk a nivelurilor izolate, astfel încât intensitatea luminii 
care trece prin camera de absorbție trebuie să se modifice atât în 
procesul de pompare optică, cât si in momentul rezonantei. Acest lucru 
se datorează tranzitiilor induse între sub-nivelurile stării 
fundamentale de câmpul magnetic de radiofrecventä Pf. Putem estima 
astfel gradul de orientare al atomilor observând modificările 
intensității luminii care trece prin 
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celi de rezonanță. Când gradul de orientare al atomilor creşte, vaporii 
din celi de rezonanță devin mai transparenti la radiația de rezonanță 
optică. 

Gradul de orientare al atomilor se poate constata si prin studierea 


polarizarii luminii transmise prin rezonanta celi, gradul de polarizare 
fiind definit de 


|. 30-1---3a- 
3a +-H 3a- 


La găsirea Mz, lumina transmisă prin vapori este măsurată de un 
fotodetector (Fig. 64). Acesta este cazul particular al a 


- \ Dn. — spectru* 

20 24 

tranziţie, ceea ce pare să fie cazul cu componenta hiperfină I = — zs 
-> F = — a liniei de rezonanţă a izotopului Hg199. Acesta este cazul 


structurii fine Z»! (25'1/2 -> 2P1/2) liniilor de rezonanţă ale 
atomilor alcalini. 


Fig. 64. — Scheme schematice pentru realizarea pomparii optice 
longitudinale. 


A. Cazul momentului longitudinal Mz > 0; b. Cazul momentului 
longitudinal Ai- < O0. 


Pentru studiul proceselor de pompare opticá si relaxare, Franzen [209] 
a introdus tehnica semnalelor tranzitorii. Variatia in timp a 
intensitátii luminii transmise printr-un celi de vapori Rb iluminat 
brusc în momentul t = 0 de un fascicul de lumină Z\ este prezentată în 
Fig. 65 [160-163], [210]. 


Mz, momentul transversal, poate fi evaluat si prin tehnica lui Dehmelt 
[132], care implicá inversarea bruscá a cämpului magnetic continuu Hz. 
Momentul Hz urmeazá adiabatic directia cámpului Hz si astfel isi 
inverseazá directia. Reversai este inregistratä printr-o scádere bruscá 
a luminii transmise, deoarece vaporii devin mai putin transparenti 
decät in mod normal. sunt separate prin dispersie se poate aplica 
metoda de detecție diferențială. 


Când se măsoară efecte foarte scăzute (de exemplu, o rezonanţă de 
radio-frecventä produsă de schimbările mici ale populației), se poate 
folosi o modulație de frecvenţă joasă, combinată cu un amplificator de 
bandă îngustă și un detector de blocare. Cu această tehnică (datorită 
unui raport semnal-zgomot îmbunătățit) pot fi înregistrate modificări 
de intensitate de 10-4 din lumina detectată. 
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2.2.3.2. Observarea radiației de rezonanță emisă în dreapta 

unghiuri pe direcția fasciculului de lumină de pompare 

Polarizarea sau alinierea într-o colecție de atomi afectează și lumina 


emisă prin rezonanţă optică sau lumina fluorescentă. În primele 
experimente de pompare optică longitudinală făcute de grupul de la 


Ecole Normale Supérieure din Paris, intensitatea si starea de 
polarizare a luminii de rezonanţă optică au fost studiate pentru a 
descoperi efectele orientării atomice (Fig. 66). Tehnica folosind pola- 


Fig. 65. — Intensitatea luminii transmise o+ în funcție de timp. 
Fig. 66. — Aranjament experimental pentru pomparea optică 
longitudinală. 

S- sursă de lumină; L — timpuri optice ; P- polarizator; -----piate 


subțire sfert de undă; 0 — 
4 


resonance celi; Ftc- filtru n; Ftj- un filtru; f- fotomultiplicatoare ; 
2?, — câmp magnetic continuu. 


Rizarea luminii de rezonanță reemisă poate fi aplicată numai la 
pomparea optică în vapori puri. Dacă celi de rezonanță conține un gaz 
tampon de înaltă presiune, coliziunile vor egaliza populațiile sub- 
nivelurilor Zeeman ale stării excitate și lumina de rezonanţă nu va fi 
polarizată. Astfel, în acest caz, tehnica de polarizare nu poate fi 
utilizată [60]. Precesia liberă sau forțată a mărimilor transversale 
conduce la modularea luminii de rezonanţă optică [211]. 


Aliniamentele longitudinale sau transversale produse de excitatia 
electronilor pot fi detectate din polarizarea și modularea intensității 
radiațiilor reemise. 


2.2.3.3. Utilizarea unui fascicul de lumină secundar pentru a detecta 
orientarea atomică 


Datorită orientării sau alinierii atomilor de-a lungul axei Oz, vaporii 
din celi de rezonanţă capătă proprietatea de anizotropie optică. Acest 
lucru poate fi găsit din efectul Faraday paramagnetic pentru propagarea 
luminii paralelă sau aproape paralelă cu axa Oz. Un astfel de efect a 
fost demonstrat de Gozzini [101] și poate fi folosit pentru a măsura 
magnitudinea polarizării atomice (Fig. 67). Direcţia de rotaţie Faraday 
depinde de semnul diferenţei de frecvență w — u/,. 
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Tn 1957 Dehmelt [132] a conceput tehnica fasciculului transversal 
pentru detectarea unui moment magnetic transversal. (Fig. 68). 
Presupune trimiterea fasciculului transversal perpendicular pe câmpul 
magnetic Hz și către fascicul care efectuează pomparea optică. Astfel, 
dacă fasciculul transversal are direcția axei Ox, la trecerea prin 
ansamblul de atomi creează un moment transversal Mt procesând în planul 
x0y Componenta acestui moment transversal de-a lungul axei 0x variază 
în funcţie de ecuația Mx = Mt cos wí. 


Fig. 67. — Aranjament experimental pentru a arăta pomparea optică prin 
rotație Faraday [101]. 


Slt S, — surse de lumină ; C — resonance celi ; Nu N, N, — polarizing 
nicois ; R - detector. 


Fig. 68. — Aranjament experimental de tip Dehmelt [132], utilizat in 
pomparea optica. 


Momentul Mx actioneazá asupra fasciculului care se propagá de-a lungul 
Ox, in acelasi mod in care momentul Mz actioneazá asupra fasciculului 
de lumină care se propagă de-a lungul Oz. Dacă fasciculul secundar este 
polarizat circular, precesia momentului transversal care face ca Mx să 
alterneze va duce la o variație sinusoidală a coeficientului de 
absorbție a vaporilor. Astfel, intensitatea fasciculului secundar va fi 
modulată la frecvența de precesiune a momentului Mt. Datorită 
tehnicilor electronice actuale, componenta ca a semnalului 
fotodetectorului este amplificată și trimisă la un detector sensibil la 
fază pentru a obține un semnal excelent pentru raportul de zgomot. 


Pentru a evita pomparea optică de către fascicul transversal (fascicul 
secundar), polarizatorul circular este situat între celi și 
fotomultiplicator. Atât când polarizatorul circular se află între sursa 
de lumină și celi de rezonanţă, cât și când se află între celi de 
rezonanţă și fotomultiplicator, intensitatea fasciculului secundar este 
păstrată. 
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scăzut în raport cu fasciculul de lumină primar pentru a produce cea 
mai mică perturbare posibilă asupra stării de vapori datorită 
fasciculului de detectare. Reamintim că există cazuri când fasciculul 
transversal (fascicul secundar) trebuie să intervină pentru a modifica 
starea de vapori. Atunci intensitatea fasciculului secundar este 
comparabilă cu cea a fasciculului primar. 


Alinierea atomilor de-a lungul axei Oz (sau polarizarea unei stări de J 
>s«yj produce o birefringentá a mediului pentru propagarea luminii pe o 
direcție normală cu Oz. In acest caz, rotația Faraday se va schimba si 
ea direcția). cu schimbarea semnului diferenţei de frecvență w — w/,. 0 
astfel de birefringentá poate fi utilizată pentru a măsura gradul de 
aliniere al atomilor. Manuel și Cohen-Tannoudji [102] au folosit 
efectul Faraday paramagnetic într-o direcție perpendiculară pe câmpul, 
care furnizează semnale modulate la frecvenţa Larmor și permite 
detectarea rezonantei magnetice.Această metodă este convenabilă pentru 
studiul relaxării termice. 


2.3. incrucisarea si anti-încrucișarea nivelurilor atomice 


Primele studii au fost făcute în urmă cu 30 de ani de polarizare a 
luminii fluorescente emise de un nivel excitat atunci când două dintre 
subnivelurile sale sunt distantate de o separare de energie mai mică 
decât lățimea naturală a stării excitate [212], [213]. Experimental, 
acest studiu a fost aplicat la momentul respectiv doar efectului Hanle 
[54], adică cazul degenerării a două sub-niveluri Zeeman într-un câmp 
magnetic zero. 


in 1959 s-au observat efecte similare intr-un cämp magnetic diferit de 
zero [214] si s-a sugerat aplicarea lor in spectroscopie. Această 
metodă permite măsurători foarte precise ale distanțelor structurilor 
fine și hiperfine pentru un număr semnificativ de elemente. 


2.3.1. Primul experiment privind trecerea la nivel atomic 


Primul experiment privind trecerea la nivel atomic a măsurat separarea 
nivelurilor 23P1 și 23P2 de heliu [214]. Structura experimentală este 
prezentată în Figura 69. Un celi de absorbție (C) care contine He este 
supus unei descarcári slabe care produce continuu atomi de He in starea 
metastabilä 23S1. Acest celi este situat într-un câmp magnetic fo si 
iluminat de o lampá He (£). Un detector de sulfurá de plumb (D) este 
utilizat pentru a observa linia He A = 10830 -34 A (33^ 23P0^12). 
Variind câmpul magnetic fo, modificám intensitatea liniei A 10830 -34 
Â. Valorile câmpului magnetic fo care produc variaţii ale intensității 
luminii corespund traversárii unor niveluri de energie din starea 23P 
(Fig. 70). Semnalele primite de detector, indiferent de forma lor, 
prezintă următoarele caracteristici: 


— singura modificare are loc în distribuția unghiulară a luminii 
fluorescente, în timp ce intensitatea totală reemisă rămâne constantă. 
Rezultă că dispozitivul prezentat 
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din fig. 69 este nepotrivit. Deoarece doar lumina fluorescentă este 
afectată, detectorul trebuie plasat perpendicular pe fasciculul de 
iluminare; 


— jumătatea lätimii liniilor observate este, în cele mai simple cazuri, 
egală cu 2T, unde T este lățimea naturală a stărilor excitate. Linia 
este trasată în funcție de distanța dintre cele două niveluri de 
energie de încrucișare. Chiar și în cele mai complicate 


Fig. 69. — Aranjament experimental utilizat în primul experiment de 
încrucișare la nivel atomic [214]. 


L — lampă cu heliu ; C — celi care contin o slabă descărcare de He; Lit 
L,— lentile optice; D — detector PbS; O — oscil-lograf cu raze 
catodice. 


cazurile in care amenda pare mai degrabä arbitrará pentru definirea 
unei semilátimi, acest stil rămâne de ordinul 2f; 


- nu apare nici un semnal la Trecerea nivelurilor fer care Ant = rr — 
m2i^23. In funcție de polarizarea fasciculelor de lumină utilizate, se 
observă Incrucisarea nivelurilor fer care A m = 2 sau A m - 1 (Fig. 
70); 


— Conform teoriei Wigner si von Neumann [215], nicio încrucișare nu 
poate apărea in principiu pentru A m = © 


Fig. 70. — Schema grotriana a nivelurilor atomice 3Sb 3P2, 3Pb 3PO ale 
He in cämp magnetic. 


2:342; Fenomenul la nivel atomic 

Trecere 

Încrucișarea nivelurilor atomice are loc atunci când două niveluri ale 
unui atom sunt excitate de absorbţia aceluiași foton. Cele două 
niveluri sunt excitate coerent, astfel încât se obține o anumită 
distribuție unghiulară în fluorescenta de rezonanță emisă de atomi. 
Schimbarea rezonantă a fluorescentei are loc numai pentru Incrucisarea 
nivelurilor (F, ni) si (F', m') pentru care 0 < m-m' < 2. Direcţiile 
fasciculelor de excitare și detectate, de asemenea întrucât polarizarea 
lor este determinată de această condiţie. 

Intensitätile câmpului magnetic pentru care nivelurile atomice se 
încrucișează depind de constantele structurii fine și hiperfină și de 
factorul Lande al stării excitate. 

Considerăm un atom cu un singur nivel al solului | u > și două niveluri 
excitate | ml > si I m2 > (Fig. 71) și presupunem că | Tr > si | m2 > 
poate trece la aplicare 
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un câmp magnetic extern H. Intensitatea luminii emise când cele două 
niveluri I ml > şi | m2 > sunt degenerate este 


(^, ex) - |/gm, 'T./ur.A'Mi |2> 
Unde 

este polarizarea fasciculului absorbit, polarizarea fasciculului emis, 
Jlr = < u ID\m>, 

gnm = < u |ex A I m>, 

(2,33) 

(2,34) 


Fig. 71. — Diagrama schematică care ilustrează trecerea la nivel 
atomic. 


D fiind operatorul dipol electric redus la partea sa unghiulará. Cänd 
se elaboreazá relatia (2.33) si se introduc urmátoarele notatii, 
*0 = |2 + gm,ii |29(2,35) 


Ag = fim,/*rr gm,ii S mil: .* (2.36) 


primim 
R (1, *) = Ro + As + AT, (2,37) 


unde As + A* este semnalul de trecere cänd nivelurile | > și | m2 
> sunt pe deplin 


degenerat. 


Când nivelurile | ml > si | m2 > sunt doar parțial degenerati [216], 
[217], atunci (2.37) devine: 


R (e^ ex) = Ro + (As A-AÍ) — + (As-Ai) —— ' (2.38) 


1 + (w T)2 1 + (wT)2 


unde t este durata medie de viață a statelor | > și m2 > și 
Em, ----- £m, 

W = ---i------- 

h 
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Teoria trecerii la nivel a fost conturată de Franken [216]. Rose si 
Carovillano [217] au dezvoltat teoria trecerii la nivel, aplicând-o la 
cazul special de structură fină si lumină nepolarizată. Zastavlenko si 
colab. [218] au sugerat utilizarea metodei trecerii la nivel atunci 
când câmpurile magnetice si electrice sunt aplicate simultan. Trebuie 
adăugat că trăsăturile esențiale ale efectului de trecere la nivel au 
fost menționate de Breit [212]. Recent, Lasilla [219] a elaborat o 
descriere consistentă a efectului încrucișării si antiîncrucișării 
nivelurilor atomice, Rezultatele teoriei încrucișării la nivel atomic 
sunt prezentate în Capitolul 6. 


încrucișarea la nivel atomic este importantă din două puncte de vedere: 
în primul rând, interpretarea fundamentalis-ului mecanicii cuantice 
(principiul suprapunerii stărilor cuantice); în al doilea rând, acest 
efect reprezintă o nouă metodă de spectroscopie pentru măsuri precise 
ale structurii fine și hiperfină. 


293. Anti-incrucisarea nivelurilor atomice 


in timpul unui experiment de trecere la nivel atomic de Eck, Foldy si 
Wieder [219] pentru a gási structura hiperfina a 2PLi7, a fost observat 
un semnal care nu a putut fi atribuit unei treceri la nivel. Acest 
semnal, care a fost observat in luminá incoerentá. a fost explicat 
initial ca o orientare gresita accidentala a unui polarizator. Astfel 
de semne au fost întâlnite atunci când a fost implicată o structură 
hiperfină a nivelului energetic considerat. 


3 


Deoarece spinul nuclear al Li7 este I = — > fiecare nivel este împărţit 
în patru smgle paralele 2 


subnivele (Fig. 72). Valorile lui mj și mj indicate în partea stângă a 
Fig. 72 arată că anumite perechi de niveluri de încrucișare au aceeași 
valoare a lui mp (mp = = mj 4- mî). Fenomenul de anti-încrucișare apare 
atunci când două sau mai multe niveluri cu același mp, în loc de 
Crossing, se resping din cauza unei perturbații hiperfine care implică 
elemente de matrice nediagonală [190] (7 4- 4- I-J 4- 


în cazul unei structuri hiperfine obişnuite). Departe de un astfel de 
punct de respingere, statele energetice sunt practic pure | mpnj > 
State, iar în punctul de anti-încrucișare partea nediagonală a 
perturbatiei cuplează puternic aceste stări diferite dacă au aceeași 
valoare a mp = mj 4- mp Atunci, evident, elementele matricei ale lui 
en, D și en D, în funcţie doar de valorile mj, va suferi variaţii 
importante pentru valoarea câmpului Ho corespunzător antiîncrucişării 
nivelurilor atomice. Astfel de variații vor apărea în lumina 
fluorescentă, permițând astfel observarea anti-încrucișare a 
nivelurilor atomice. Dacă separarea dintre două astfel de niveluri de 
respingere este mai mare de 2 V (Fig. 73), putem trage următoarele 
concluzii [190], [219]: 


— se obține o nouă configurație a nivelului de energie care, 
conform teoriei Wigner și von Neumann [215], nu mai prezintă o Trecere 
la nivel (Fig. 73); 


— apare o probabilitate de tranzitie intre cele douá niveluri care 
determină semnalul observat. 


Sa | mj > si | m'j > să fie subnivele ale două niveluri diferite de 

structură fină, fiecare dintre cele două niveluri având o structură 

hiperfină. In regiunea de decuplare ZJ (valoarea fo pentru care unul 
are efectul Back-Goudsmit) ambele | mj > și | m'j > nivelurile sunt 

parțial împărțite în seturi de | mj, mp > și | m'j, m'j > subnivele 

respectiv, subnivelurile fiecărei mulțimi fiind paralele între ele. 

Cele două sub-niveluri resping fiecare 
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altele in timp ce funcţiile lor de undă sunt amestecate. Astfel, dacă 
prin excitație optică se populează selectiv nivelul | mjmi >, 
polarizarea luminii fluorescente este caracteristică emisiei începând 
de la acest nivel, cu excepția regiunii de lângă anti-traversare unde 
emisia provine de la nivelul | m'j m'j > este de asemenea prezent. Când 
câmpul magnetic Ho se modifică, semnalul detectat este exprimat în 
termeni de A (Fig. 73), fiind proportional cu [219]: 


I2Kl2 


ra |2r|24-D2 


X [sunt eu Smu I2 — eu SwiVl2]» 


(2,39) 
Fig. 72. - Anti-incrucisarea nivelurilor atomice. 
Fig. 73. — Anti-incrucisarea nivelurilor atomice. Cantități implicate 


in fenomenul de antiincrucisare a nivelurilor atomice. 


unde f si g sunt date de (2.34) si T este semilätimea naturalä 
presupusă a fi egală pentru cele două niveluri. In derivarea relației 
(2.39) am neglijat variaţia lentă a fundalului datorită modificărilor 
elementelor matricei f și g în funcție de câmpul static. 


În sfârșit, amintim că, conform teoriei încrucișării la nivel atomic 
referitoare la structura fină și hiperfină [190], [220], o anti- 
încrucișare corespunde unei degeneratii rupte de cuplarea hiperfină a 
două niveluri de încrucișare | mj mj mp > si \m'j m'j m'F>. Henee, 
lângă Ho = 0, structura hiperfină este un caz particular de anti- 
încrucișare și este generalizată printr-o anti-încrucișare într-un câmp 
arbitrar, la fel cum efectul lui Hanle este generalizat prin trecerea 
la nivel pentru un câmp arbitrar. 


Caracteristicile fenomenului anti-încrucișare apar din posibilitatea de 
a prezice o deplasare a nivelurilor de energie în vecinătatea unei 
anti-încrucișări, un semnal optic suprapus intensității luminii 
fluorescente și o posibilitate de modificare a populațiilor din statele 
fundamentale. . Prin urmare: 


— deplasarea nivelurilor energetice este legată fie de structura 
hiperfină, fie de structura fină în funcţie de cuplarea investigată: IJ 
sau respectiv LS. După observarea acestui efect, a fost posibil să se 
utilizeze traversarea la nivel atomic pentru 
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másurátori ale structurii fine si hiperfine [220]. in general, pentru 
anumite cämpuri este posibilä modificarea pozitiei trecerii la nivel; 


— semnalul optic supus luminii fluorescente se observa pentru 
populația inegală a celor două niveluri de trecere atunci când acestea 
sunt excitate optic și când polarizarea fasciculului de detectare are o 
sensibilitate diferită la liniile care pleacă de la aceste două 
niveluri. Deci, polarizările pot fi incoerente, adică o+, o~ sau n pur. 
Condiţiile de observare sunt exact aceleași ca pentru un semnal de 
rezonanță dublă. Rezultă aceeași linie de profil și, în special, 
aceeași lățime a semnalului anti-incrucisare (egal cu 2°T2+ | 2V |2). 
Here semnalul anti-incrucisare este lărgit de perturbatia care leagă 
cele două niveluri, în timp ce în cazul rezonantei duble semnalul este 
lărgit de câmpul magnetic de radiofrecventä Centrul semnalului de anti- 
încrucișare este poziționat la o valoare de 7/ 0 pentru care A = 0; 


_ in conditiile fenomenului anti-incrucisare, apar modificäri in 
populaţiile diferitelor subniveluri ale stării fundamentale [190 mav. 


Din această caracteristică a fenomenului anti-incrucisare, s-a arătat 
[190] că eficiența pompării optice nucleare în câmpuri magnetice slabe 
devine maximă pentru A = 0 S-a mai arătat cá pentru un câmp Hu 
corespunzător lui A = 0 o+ pomparea este de 1,5 ori mai eficientă decât 
pomparea o-. Deci, a fost sugerată o posibilitate de pompare optică 
prin propagarea luminii nepolarizate paralel cu câmpul static Ho; 


_ în cazul antiîncrucișării a două niveluri excitate, unul dintre 
ele fiind metastabil [221], lumina reemisă de nivelul excitat 
nemetastabil | rr > apare ca o modulație amortizată cu o frecvenţă 
variind de la ]/A2 4- | 2V |2 când | 2V | ^» 


PN /TN 
3>— si zero când | 2V | ~ — și A= 0 . 0 astfel de modulație este 2 J 
(EN 


analog cu tranzitiile de radiofrecventä observate in pomparea optică 
[105]. 


În cazul cel mai general al unui câmp magnetic de radiofrecventä 0 si 
normal la 770 s-a dovedit [222] ca pot fi obtinute modificari 
importante in spectrul energetic. Astfel de modificári au fost 
observate [223] si acest efect se numeste efect Autier-Townes. 


2.3.4. Încrucișarea nivelurilor atomice într-un câmp electric 


Khadjavi și colab. [224] a observat pentru prima dată trecerea la nivel 
atomic într-un câmp electric pur destinat studiului efectului Stark ` 
diferențial în al doilea nivel excitat al atomilor de metal alcalin. In 
alte lucrări [225], [226] parametrii Stark au fost determinati prin ` 
trecerea la nivel folosind câmpuri magnetice și electrice combinate. În 
ref. [224] s-a arătat că orice nivel de structură hiperfină se poate 
încrucișa pentru diferite câmpuri electrice é, nu numai pentru S = 0. 
Retineti de la început că într-un astfel de experiment deplasarea 
nivelurilor datorată unui câmp electric este comparată cu structura 
hiperfină. , și astfel structura hiperfina a stărilor excitate poate fi 
găsită prin determinarea experimentală a mărimii efectului Stark 
diferențial. 
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Fig. 74. — Semnale obţinute din Crossing of atomic levels in an 
electric field [224]. 


e. Curba teoretica & pentru naturai dE 


Rb (72,15 la sută Rb" si 27,85 la sută Rb"), Rb 6'P,, (t ~ 10-'s). b. 
Semnalele de iesire functioneazá ca de cämp electric. 


Valoarea termenului (MHz) 


Fig. 75. — Dependenta energiilor de nivel ale structurii hiperfine Rb85 
de câmpul electric aplicat. Deviatia comună a tuturor nivelurilor 
proporţionale cu Es a fost neglijată. 


Fig. 76. — Aranjament experimental pentru Încrucișarea nivelurilor 
atomice într-un câmp electric [224]. 


PM-fotomultiplicator; F-filtru de interferență; R — condensator supus 
câmpului electric E pentru a da efectul Stark; C — capcană räcitä pe 
care a căzut fasciculul atomic; PV — pompă de vid ; L — lampă de 
rezonanţă pentru excitație optică; l - lentile ; D — fante pentru 
colimarea fasciculului atomic. 
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Hamiltonianul eficient care descrie starea unui atom în câmpul electric 
[224] este 

3(ZJ)2 + - (Z7)-Z(Z + 1)7(7 + 1) 

H = AIJ + B--------------------------------- H (EJz)2, (2,40) 
22(22-1)7(27-1) 

unde primii doi termeni reprezintă interacţiunea structurii hiperfină 
pentru dipolul magnetic și, respectiv, cvadrupolul electric, în timp ce 
ultimul este deplasarea Stark diferențială datorată câmpului electric E 


paralel cu axa Oz. 


Teoria fluorescentei prin rezonanţă pentru atomii excitati optic [216] 
dă -> „t 


intensitatea R(f,g) a luminii reemise prin ecuație 


u ui 


gm'y.' Sală de gimnastică 
1 — i tm (m, m') 
(2,41) 


unde fmii = < m\fr | u > etc., f este vectorul de polarizare al 
„luminii de excitare, g este vectorul de polarizare a luminii 
fluorescente, t este durata de viață a stării excitate si w (m, m’) = 


h 


Prin detectarea luminii fluorescente, putem înregistra modificările 
care au loc in timpul trecerii la nivel într-un câmp electric. Un 
studiu al lui Rb |224] dă semne precum cele reprezentate grafic în Fig. 
74. Dependența nivelurilor structurii hiperfine ale Rb85 de un câmp 


electric aplicat E este datä in Fig. 75. Figura 76 prezintä aparatul / 
3V LA 


folosit pentru a obține parametrul Stark, 2ß2=El+-i-E\#-], 
pentru Ce și 


Rb. Radiația de rezonanţă incidentă de la lampă (Z.) este trecută 
printr-un polarizator liniar și este focalizată pe fasciculul atomic 
(A) O fracțiune din lumina reemisá de fasciculul atomic este colectată 
de un sistem de lentile, trecute printr-un polarizator și filtrul 
interferenţial (F) și apoi detectat de fotomultiplicator (PM). Lumina 
incidentă și detectată, precum și direcția de polarizare si cea a 
fasciculului atomic, toate se află într-un plan normal cu câmpul 
electric. Rezultatele experimentale astfel obținute pentru parametrii 
Cs si Rb Stark, 2 B2 =E 


sunt date in [224]. 


Pentru a aplica astfel de tehnici altor state sau elemente, structura 
hiperfină trebuie rezolvată, iar deplasarea Stark diferenţială pentru 
câmpul electric trebuie să fie comparabilă cu separarea structurii 
hiperfină. 


2.3.5. Traversarea nivelurilor atomice excitate de ciocniri de 
electroni 


În 1964, Descoubes [227] a înregistrat Încrucișarea nivelurilor atomice 
de heliu excitat de ciocnirile de electroni. Când câmpul magnetic Ho 
este variat în jurul punctului de trecere, polarizarea sau intensitatea 
luminii emise într-o direcție dată 
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se schimba rapid. Modificárile intensitátii luminii pot fi prezise 
teoretic ca functii ale cämpului, dacá se presupune cá Sistemul de 
atomi evolueazá in trei etape independente: excitatie prin ciocnirea 
electronilor, evolutia corespunzátoare in starea excitatá si 
dezintegrarea prin emisie spontaná. Aceste ipoteze sunt valabile dacá 
populatia stárii fundamentale este doar putin afectatá de excitatie, 
electronii incidenti formează pachete de unde a căror energie jumătate 
lățime este mare în comparație cu jumătatea látimii naturale F a 
nivelului excitat, iar frecventa liniei optice este mare in raport cu 
la F [40]. Astfel de condiții sunt întotdeauna obținute în practică. 


Lct ne luăm în considerare un astfel de experiment. Fie axa 0z a 
cadrului de referință Oxyz să fie paralelă cu Ho (Fig. 77), iar jetul 
de electroni să se afle în planul xOz și să facă un unghi 0 cu Oz. Dacă 
notăm cosinusurile direcției lui e cu a, B si y si fie sub-nivelurile 
care provin de la douá niveluri hiperfine apropiate | Fm » si | F' m' » 
au o jumătate de lățime naturală [ si diferă ca energie prin A E — 
E(F'm')- E(Fm), avem 


dacă m' -m = 15si 


sin fi cos 0 
v(al _+BA£) 

[2 4- (AE)2 

32 = A2 sin2 0 


(a2 —82) F + 2 apAE 


[2 + (AE)2 

(2,42) 

(2,43) 

Fig. 77. — Pompare optică transversală pentru excitarea electronilor. 
dacă m' — m = 2. 


Curba care reprezintä intensitätile in termeni de AE este fie o curbä 
de absorbtie Lorentz, fie o curbá de dispersie, fie o combinatie 
liniara a acestor doua. 


Se foloseste urmátorul aparat : un celi in care atomii sunt excitati 
prin bombardarea electronilor care sosesc in directia v ly jng in 
planul xOz si formând un unghi fi cu Ox (Fig. 77). Două 
fotomultiplicatoare primesc lumina emisa de-a lungul a doua directii 
perpendiculare (0z si Oy), linia studiată fiind selectată cu ajutorul 
unui monocromator Un fotomultiplicator înregistrează intensitatea 
componentelor care au vectorul electric ex în timp ce celălalt 
înregistrează intensitatea componentei având vectorul electric normal 
la e,. Curentii de ieșire ale fotomultiplicatorului alimentează a 


circuit diferențial, diferenţa lor fiind măsurată de un galvanometru 
sensibil sau de un amplificator de blocare (caz în care semnalul 
luminos este modulat). Prin orientarea analizoarelor pentru a obţine 
curbele Lorentz, se poate înregistra si 32 ca funcții ale maximului 
curbelor de rezonanţă corespunde câmpului de încrucișare, în timp ce 
látimile lor sunt proporţionale cu F. 


Tehnica de traversare a nivelurilor atomice excitate de bombardamentul 
electronic permite studiul unui număr mare de niveluri atomice 
excitate. 0 astfel de tehnică nu perturbă nivelurile studiate și cu 
detecția optică face o metodă simplă și rapidă de măsurare a 
structurilor fine și hiperfine. 


CAPITOL 


Interactiuni magnetice și electrice ale atomilor aflați în câmpuri 
externe 


Este bine cunoscut atât din teoria lui Bohr, cât și din mecanica 
cuantică modernă că, dacă nucleul atomic este considerat o sarcină 
electrică punctiformă, Coulombul 


WË 


interactiunea dintre acesta si un electron atomic este------ — > în timp 
ce stationar 


Kg r 

energia de stare a electronului este data de 
Z2 

En = - Rhc----> 

n 

(3.1) 


unde R este constanta lui Rydberg, h este constanta lui Planck, c este 
viteza luminii si n este numarul cuantic principal 1, 2, 3... 


Dacá se ia in considerare spinul electronului, apare o structurá finá 
datoritá interactiunii electron spin-orbita, ale cárei stári energetice 
sunt notate cu numerele cuantice n, l, j (unde / este numărul cuantic 
al momentului unghiular orbital). M2 = l (l + 1) n2 si ia valorile l = 
0, 1, 2, 3... n — 1, în timp ce j este numărul cuantic al momentului 
unghiular total al electronului). 

Hence, formula lui Bohr (3.1) aplicată hidrogenului, de exemplu, este 
afectată de corectii de structură fină. Astfel, fiecare nivel 
caracterizat initial de n este împărțit in j niveluri diferite: 

[ 012 

En] - En 1 H 

n 

3 

(3,2) 

unde a = 

Anen fic 

=------ este constanta de structură fină, unghiul total 

137 

1 


impulsul ia valorile j H-= 0, 1, 2,..., n, iar unghiul orbital 


2 
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Atät in ecuatia lui Schrödinger, cät si in ecuatia lui Dirac, care au 
fost utilizate pentru a obtine valorile proprii ale energiei din (3.1) 
și respectiv (3.2), a fost luată în considerare potențialul proton — 
electrön Coulomb (pentru cazul hidrogenului). Un electron care 
orbitează, din cauza accelerării, emite radiații care interacționează 
cu electronul. Din această cauză apare o scindare suplimentară a 
nivelurilor degenerate date de formula (3.2), conducând la așa-numita 
schimbare Lamb [20], care poate fi explicată teoretic în 
electrodinamica cuantică. 


În cazul atomilor și ionilor cu multi electroni pentru care momentul 
unghiular total al învelișului de electroni este J, se obține scheme 
energetice corespunzătoare, cu valorile proprii notate cu Ej. Dacă 
momentul unghiular al nucleului atomic 7 se cuplează, datorită 
momentului magnetic corespunzător p/, cu momentul unghiular total J de 
pe învelișul electronilor, atunci termenii de structură fină se împart 
în termeni de structură hiperfină. Valorile proprii ale energiei sunt 
acum notate. cu £>. 


În cele din urmă, ar trebui luată în considerare interacțiunea cu 
impulsul cvadrupolului nuclear. Astfel, din cauza devierii distribuţiei 
sarcinii nucleare de la forma sa sferică, energia termenilor structurii 
hiperfine poate crește sau scădea 


Pentru o abordare aprofundată a teoriei interacțiunii magnetice și 
electrostatice a nucleului cu învelișul atomic de electroni, cititorul 
este consultat [228] — [230]. 


3.1. Interacțiunea magnetică dintre nucleu și învelișul de electroni a 
unui atom 


Interacțiunea magnetică a nucleului cu învelișul de electroni poate fi 
înțeleasă în termenii legilor electrodinamicii clasice. Câmpul magnetic 
produs de electroni care afectează nucleul are originea în mișcarea 
orbitală a electronilor și în momentele magnetice proprii ale 
electronilor. Pe măsură ce electronii precedă în jurul lui J, câmpul 
magnetic total la poziţia nucleului este paralel cu J 


Dar momentele magnetice nucleare se datorează mișcării orbitale a 
sarcinilor pozitive din interiorul nucleului și momentelor magnetice 
intrinseci ale nucleului. Ca și în cazul atomului, momentul magnetic 
nuclear este paralel cu momentul unghiular total I al nucleului. 
Astfel, momentul magnetic nuclear se scrie ca 


tt = Si În I, (3.3) 


unde gi este factorul nuclear Landé si 


cZz 1uB 


DN GE = 
2 mc M1836 


m 


este magnetonul nuclear. Se numește cantitatea p^ =----- din expresia 
de mai sus 


2mc 

magnetonul Bohr-Procopiu. 
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De obicei, momentele magnetice nucleare sunt date in unitäti de 
magneton nuclear, astfel incät in astfel de unitäti sä fie scrise 


W = gj L (3,4) 


Datorită interacțiunii dintre momentul magnetic nuclear si câmpul 
magnetic produs de electroni la poziția nucleară, nivelurile de energie 
atomică sunt împărțite în stări de structură magnetică hiperfină. 
Această interacțiune este dată de 


" lr - 
bl'ran =----- NAG dr, (3.5) 
C 


unde A este potentialul vectorului nuclear si o este densitatea de 
curent shell de electroni. 


in afara nucleului, potentialul vectorial A poate fi extins íntr-o 
serie de puteri de r-1, termenul de ordinul intäi fiind datorat unui 
dipol. Cel mai inalt ordin multipolar magnetic observat vreodatá a fost 
octupolul. Momentul octupol magnetic are o valoare extrem de mica, 
astfel incät efectul sáu este observabil numai in experimentele cu 
fascicul atomic. Termenul octupol apare in spectrele atomice ca o 
perturbare a interactiunii dipolului. 


Deoarece clasificarea momentului magnetic se face de obicei in functie 
de indicele 1 din expresia 21, spunem ca pentru l = 1, 3, 5 etc., avem 
momente impare, în timp ce pentru l = 0, 2, 4,.. .avem chiar momente. 
in cazul momentelor magnetice, cerinta de simetrie in oglindä fatá de 
un plan perpendicular pe axa de rotatie nuclearä este indeplinitä doar 
de momentele impare. 


m4 


Ca potential vectorial al momentului dipol magnetic nuclear ui este 
(3.5) TI 

interacţiunea magnetică devine 

" lfyuyXr,*jt,. 


Emag- ------- NoflT =: Hu: Hj, (3.7) 


Hj fiind cämpul magnetic produs de electroni in pozitia nucleului. Dar 
W HI si H,j || J astfel încât 


Emag = -"-'1J=Aj 139, (3,8) 

unde Aj este factorul de interval. 

Vectorul I se cuplează cu J pentru a da vectorului F, momentul 
unghiular total al atomului. Din regulile teoriei cuantice pentru 
aditia vectorială [231], obţinem următoarele valori pentru numărul 
cuantic F corespunzător vectorului F 

F=I+J, 7 4- J-1, (3,9) 
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F luând 21 + 1 sau 2J + 1 valori în funcție de J^»I sau respectiv I^J. 
De cand 


(F)2 = (7+ J)2. S F * p 4-2 IJ; 


rezultá cá 
IJ = — [F(F + !)-/(/ + 1)-Z(Z+ 1] » y € 
2 2 


in final este exprimatá energia de interactiune 
Emaa - (3.10) 
2 


nivelul de energie atomicá al momentului unghiular total J fiind 
impärtit intr-un numár de stäri caracterizate prin valorile lui F. Dacá 
J — 0, rezultá cá Hj = 0. Prin urmare, la evaluarea cämpului magnetic 
la pozitia nucleului doar efectele trebuie luate in considerare 
nivelurile si subnivelurile de electroni neumplute Deoarece cámpul 
magnetic datorat miscárii electronilor orbitali este mai mare decät cel 
datorat momentului magnetic, cámpul magnetic rezultat la pozitia 
nucleului este antiparalel cu J. 


Momentul magnetic nuclear u/ poate fi paralel sau antiparalel cu I. În 
primul caz, câmpul magnetic al electronilor este antiparal cu momentul 
lor unghiular total și rezultă un moment nuclear pozitiv. Starea 
hiperfină corespunzătoare celei mai mari valori F este cea mai mare din 
schema de nivel de energie. În cel de-al doilea caz, starea hiperfină 
cu cea mai mare valoare a lui F este cea mai mică din schema de nivel 
de energie. 


Deci, pentru a determina momentul magnetic nuclear din structura 
hiperfină observată experimental, avem nevoie de un calcul teoretic 
pentru câmpul magnetic produs de electroni la nucleu. Calculele 
câmpului produs de electroni la nudei mai multor atomi sunt raportate 
în [228]. Modelul de atom vectorial cu principiul combinației de 
energie conduce la formule explicite atât pentru cuplarea LS, cât și 
pentru jJ între electronii de valență. Când apare o cuplare 
intermediară între electronii de valență este necesar un calcul mai 
amplu. 


3.2. Interactiune electrostatică între nucleu și învelișul de 
electroni a atomului 


Când se ia în considerare dimensiunea finită a nucleului, interacțiunea 
electrostatică dintre sarcina nucleară și electronii unui atom dat 
într-o stare de energie dată nu mai este descrisă cu acuratețe de un 
câmp Coulomb care înconjoară centrul nucleului. In schimb este scris: 


fei = ff 

aL Er 

(3,11) 
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unde pjv este densitatea de sarcină nucleară (întotdeauna mai mare 
decât zero), ry este vectorul de poziție pentru volumul dvy sau pentru 
elementul de sarcină p y dvN, pe este densitatea de sarcină a 
electronilor, re este vectorul de poziție pentru volumul dve și r este 
distanța dintre elementele de volum d^y si dve. Aceste mărimi sunt 
prezentate în Fig. 78. Originea este luată ca centru de masă nuclear. 
Acest lucru pare atât convenabil, cât și natural. 


Fig. 78. — Figura pentru calculul impulsului cvadrupolului electric. 


Dacă considerăm că sarcinile electrice din afara nucleului (luate ca 
sferă cu raza R) afectează interacțiunea, atunci 


-1= 1 ---------- = Alzili + n (cos 6) + 
r \rze + r^ — 2rerN cos 0 re r* 
+ 4-p2 (cos 6)+ ... A (cos 6)+ ..., (3.12) 


N 


unde Pi sunt polinoamele Legendre: 


Po (cos 0) = 1, Pj (cos 0) = cos 0, P2 (cos 0) = y (3 cos2 0 - 1), 
(3.13 ) 

Folosind expansiunea (3.12), energia de interacțiune poate fi exprimată 
ca o serie de termeni, fiecare care conține un anumit polinom Legendre 
Pi, care este descris ca fiind datorat unui moment multipolar de 
ordinul 21. 


Primul termen este un moment de monopol (adică doar energia Coulomb) 
datorat sarcinii nucleare Ze: 


pjypedMv 

[e 

pedve 

[e 

(3,14) 

Al doilea termen, termenul dipol, este considerat zero. Termenul 
cvadrupol contine P2 (cos 0), iar raportul dintre acesta si termenul 
Coulomb (termen monopol) este de ordinul I-I - 0-6: 

K re J 
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Extinderea energiei de interactiune (3.11) in coordonatele carteziene 
obtinem 


. Jrz .dV. 


9n(x, Y, z) X — + Y-T- +Z-T- dx oydz 


c2V, 82V 
+ Xy+yz 
pxoy oyoz 


Qn+m+j>y ADETKEDN 
n\m\p\ dxn 8ym dxp 


1 2 W, 1 2 82V 


xn ym zp 
n\m\p\ 


1x” 


dv, 

(3,15) 

unde V este potentialul electrostatic datorat tuturor sarcinilor 
nucleare. Ah diferentele de potential sunt calculate la centrul 


sarcinii nucleare. 


Termenii care depind de pätratul coordinalelor nucleare pot fi scrisi 
ca o suma a celor doi termeni Et 4- Eq, unde 


82v asr 
8y2  dz2 
a2V C 


di' =------- \ pv r2 dv 


(3,16) 

si 

1f Fl,)2rzH2I/yty 

Eq = - \ pN (3x2 - r2)---------- H (3j2 - r2)------- 1- (3z2 - r2)------ 
6 J  L8x28y28z2 

sfiV jtéva*yl-- 

4- 6Xy-------- F 6yz-------- F 6zx----- — dv z--------- 06VvV8, (3.17) 
dxdy dydz dzdx\ 6 


unde Q = (3r r —y2:1) p£dv, i fiind unitatea diadica si ß intensitatea 
campului electric. 


Energia Et este asociată cu deplasarea izotopică a spectrului atomic si 
a anselor din cauza dimensiunii finite a nucleului. Este independent de 
orientarea nucleară. Cea mai mare contribuţie la mărimea lui Ei o au 
electronii s 


Energia Eq este asociată cu momentul nuclear cvadrupol și depinde de 
orientarea nucleară față de distribuţia sarcinii înconjurătoare. Din 
punct de vedere clasic, Q (fiind simetric) poate fi diagonalizat 
printr-o alegere adecvată a axelor de referință. Luând direcția de spin 
ca axa z obținem 

XPn- (3xtf — r2) dv = í pA: (3y2n - r2) dv = — — C (3z2N - r2) dv. 

J J2 J 


Se dovedește că întreaga mărime diadică Q poate fi specificată printr-o 
constantă numită momentul cvadrupol nuclear”. 


ô = -(p(3zl -r2) dv. (3,18; 
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Din ecuația (3.18) rezultă că un nucleu cu o distribuție de sarcină 
sferică are Q = 0; un nucleu în formă de prolat, întins pe axa z (sau 


axa de spin), are Q > 0; iar un nucleu oblat, aplatizat de-a lungul 
acestei axe, are Q < 0. Energia cvadrupolului devine: 


Eq = - Q 
6 

a2 y 
£ía2y 
2*1 cx2- 
(3,19) 


O abordare mecanică cuantică [232] cu următoarea expresie pentru 
Hamiltonianul H 


H - — g 0A £. 

6 

(3,20) 

conduce la o evaluare precisá a energiei cvadrupolului, deoarece intr- 
un numár de cazuri márimile Q si AE pot fi inlocuite de operatori care 
au valori proprii cunoscute pentru functiile de undá nucleare si 


electronice uzuale. Astfel, cánd J este un numár cuantic bun, 
interacţiunea cvadrupolului poate fi exprimată in forma convenabilă 


Unde 

Eq = 

2Z(2Z-1) (2J-1) 

- 3(ZJ)2 + -(ZJ) -Z2J2) 2 

c2V 

ER 

Operatorii O si AE din (3.20) au expresiile 


e0 


— (ZZ+ZZ)- Z2:1 


2 


NE = 
j(23 i) 

S er 
- (JJ + JJ) - 32] 
2 

(3,21) 

(3,22) 

(3,23) 

(3,24) 


Ultima expresie este valabilä numai pentru elementele de matrice intre 
stările aceluiași J. Deoarece I + J = F rezultă că 


zJ= — [F(F* 1)-Z(Z* 1)-I(J+ 1)] = ^-C 
2 2 


si 


Q 2Z(2Z-1) J(22-1) 

— C(C+ 1) - Z(Z+ 1) J(J + 1)]. 4 

(3,25) 
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3.3. Efectul cámpului magnetic extern 

pe multipletele termenilor de structurá hiperfinä 

Descrierea cantitativá a fenomenelor de dublá rezonantá magneto-opticá, 
pompare opticá si Incrucisarea si antiincrucisarea nivelurilor atomice 
necesitá o analizá detaliatá a spectrului energetic al atomilor intr-un 
câmp magnetic. Toti termenii de structură hiperfiná pentru care F -f- 0 
sunt impärtiti intr-un cämp magnetic extern H. In general, 
interactiunea dipol magnetic si cvadrupol electric intr-un atom este 
supusa la — 

un cämp magnetic extern uniform H sunt reprezentati de Hamiltonian 
x=alj + 

B —_ 

liai- i) j(2j- i) 

-> -> 3 -> -> 

3(7 7)2 + (7 7)-2 

-7(7-1)7(7 + 1) 

+ gj^B 


-+ -* m Ri -* 


JH-g, - 


- 11 


unde 7 are valoarea [7(7 + 1)]2 , iar J are valoarea [J (J + 1)]2 > 


Termenul pozitiv gj £ JH este de fapt energia de interacțiune cu semn 
negativ — uj 77, unde uj = — gj y^ J ia în considerare sarcina negativă 
am 


electron; in mod similar, u7 ="uB7- care este pozitiv deoarece sarcina 
nucleară M 


este pozitiv. In ultimii doi termeni u# reprezintä magnetonul Bohr. 
Două cazuri limitative sunt ușor de abordat: cazul câmpului magnetic 
slab (efectul Zeeman) și cel al câmpului magnetic puternic (efectul 
Paschen-Back). 

3.3.1. Cazul cämpului magnetic zero 

În estimarea energiei totale pentru un izotop dat al termenului de 
structură hiperfină cu număr cuantic F ignoram interacțiunea octupol 
extrem de mică. In acest calcul adăugăm la energia Ej, care corespunde 
termenului de structură fină, energiile suplimentare ale 
interacțiunilor magnetice dipol și electrice cu patru poli: 

Unde 

3 

--C(C+1) -7(7+1)7(7+1) 

E (F) = Ej + Ah B —-------------------- 

2 2 7(27- 1)7(27- 1) 


(3,27) 


14 » < Hj(0) >. 


77 
5 = pp^(0), 
C = F(F+ 1) —7(7 + 1) -7(7+ 1), 
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Numărul nivelurilor multiplete ale structurii hiperfină este (21 + 1) 
sau (2J -f- 1)> conform J > Z sau respectiv Z > A. 


Un astfel de caz corespunde interactiunilor magnetice si electrice 
dintre nucleu si invelisul de electroni a atomului. 


3.3.2. Cazul câmpului magnetic slab 


(efectul Zeeman al structurii hiperfine) 


Efectul Zeeman este caracterizat de o scindare a structurii hiperfine 
cu F =t= 0 atunci când se aplică un câmp magnetic extern. 0 astfel de 
scindare este mică în comparație cu scindarea naturală a structurii 
hiperfină. 

În 1896, Pieter Zeeman a descoperit că un câmp magnetic omogen 
afectează frecvența liniilor spectrale de la o sursă de lumină. Zeeman 
a observat că: 


— o linie datá emisá paralel cu cámpul magnetic prezintä o dublare, 
cu frecvente 


« ch 

vO + Av = v H--------- 

4 n wc 

si 

v0 —- Av — v0----eH . (3,28) 
4 n wc 


Aceste componente sunt numite componente o deoarece sunt polarizate 
circular; 


— aceeași linie la unghiuri righi față de câmpul magnetic prezintă 
o structură triplă, de frecvenţe 


, n , eM 


4 n wc 

eZZ 

vO — Av = vO - -------- ; (3,29) 

Ar wc 

Componenta ' a frecvenţei v se numeşte componenta m, fiind polarizată 


liniar paralel cu axa câmpului magnetic. Celelalte două componente o 
sunt, de asemenea, polarizate liniar, dar la unghiuri drepte față de 
câmpul magnetic. Intensitatea componentei n este de două ori mai mare 
decât cea a fiecărei componente o. Efectul Zeeman normal poate fi 
explicat prin teoria electronilor clasice a lui Lorentz. 


Teoria cuantică semi-clasică a efectului Zeeman normal a fost dată 
pentru prima dată de Debye și Sommerfeld în 1916 și compieteti de 
Rabinowicz și Bohr în 1918. Teoria cuantică a efectului Zeeman anormal 
a fost elaborată de Dirac și de Condon și Shortley. 


Efectul Zeeman al structurii hiperfine face ca un anumit nivel F să se 
descompună în 2Zr+ 1 sub-niveluri Zeeman. 
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Într-un câmp magnetic slab, termenii gj^JH si g, uB JH — introduc ivi 


energii suplimentare la valoarea lui E(P} dată de (3.27).În aproximarea 
gj uB HA, B, energia suplimentară este 


AE(F,mp) = gFVBF H = gFXJ.BmFH, 

Unde 

PF(F+1) + J(J+1)-Z(/+1) 

Sf 2F(F+ 1) 

m F F(F+!) + /(/+1) - 7(J+li 

SI M 2F(F4-1) 

(3,30) 

(3,31) 

și 

mp ia 2F+ 1 valori: F, F- 1, ... -F 

Al doilea termen din expresia lui gp este de trei ordine de mărime mai 
mic decât primul. Efectul său asupra AF (F, mp) este în general mic? în 


comparație cu lățimea naturală a nivelurilor de energie excitată. Deci 
se poate considera că 


F(F+ !)+./(/+ 1) -Z(Z+ 1) 2F(F+ 1) 

(3,32) 

În această aproximare se poate considera că magnetismul nuclear nu 
contribuie direct la efectul Zeeman al structurii hiperfine, astfel 
încât energia divizării magnetice într-un câmp magnetic slab depinde de 
momentul unghiular nuclear I, dar nu de gj si u/. De asemenea, 
separările dintre subnivelurile Zeeman cu același F nu depind de Q, 
într-un câmp slab. 

Factorul Landé gj în expresia lui gF este dat de ecuație 

= , , J(J+1) + S(S+1)-L(L+1) 


Sj — 27(74-1) 


(3,33) 
in cazul cuplajului (LS) si 
_7(7 4- 1) 4-A (A + i) -A IA 4- i) bj 61 


1,7(74-1) 4-A (A+ 1) A (A+ 1) 2 /(/*1) (3,34) 

în cazul (77) cuplare (pentru atomi cu doi electroni de valență). 
Factorii gt si g2 din (3.34) au expresia p. _ 1 i A,2 (Ä.2 4-1)4- SÍ,2 
(^1,2 4-1) — 4,2 (4,2 4- 1) 51,2 - 1T .. 2A ,r (A,2 4-1) 
(3.35) 
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Pentru cuplarea intermediará in cazuri variabile, expresiile pentru g 
sunt date in [233]. 


Rezumá, intr-un cämp magnetic slab, fiecare nivel de structurä 
hiperfinä se imparte in (2F+ 1) niveluri echidistante; pentru intregul 
multiplet de structură hiperfină există (2 J + 1) (21 + 1) sub-niveluri 
Zeeman, deoarece 


-J(2F-*1)2(2101I-*1)(2 J * 1). 

*:, — FzZ-J 

Ordinul de márime al cämpului magnetic care produce scindarea Zeeman a 
structurii hiperfine se evaluează astfel: se presupune că AEpH — uBH si 


A~ (0)5, «(//j(0)» fiind câmpul magnetic creată 


prin miscarea electronului in apropierea nucleului atomic; din conditia 
ca efectul Zeeman să aibă loc dacă &EFiH «$8: EItJ rezultă cá 


H(0) > - 10-3< 
Y-B 


Pentru stările fundamentale ale alcaline metäis < Hj (0) > se ridică la 
106 G. 


3.3.3. Cazul cämpului magnetic puternic (efectul Paschen-Back al 
structurii hiperfine) 


În acest caz, diviziunea datorată câmpului extern este mare în 
comparație cu structurile hiperfine naturale: 


gj uB H » A, B. 


Cánd intensitatea cámpului magnetic extern creste, vectorii I si J se 
decouplé, precedánd independent fatá de cámpul H. In acest caz, 
vectorul F nu mai este un vector cuantic si nici F nu este un numár 
cuantic bun. Cuantificarea lui J in raport cu directia cämpului 
magnetic dá nastere la 2 J + 1 niveluri, caracterizate prin numárul 
cuantic nij, afisat simetric fata de nivelul electronului initial. 


Distanța acestor niveluri față de nivelul electronilor neperturbati 
este dată de 


A£.Q,n = gj uB mj H. (3.36) 


Trebuie sa adaugam la (3.36) energia rezultatá din interactiunea lui I 
cu cämpul magnetic, 


= (3,37) 

JM 

si energia de interactiune a lui I si J 

bEi,j = Amimj. (3,38) 
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Separarea totală a energiei de nivelul electronilor initial este 

AEn = gj uB ntj H — gi uB — H + Am; mj, (3,39) 

Af 

iar unde mj si mi sunt numere cuantice bune, energia se scrie ca 

E (mJf m,) -9°,H |m., - - - ».,J + Amj m, + _-, 

Pentru fiecare nivel m, există 2 niveluri 7+1, fiecare caracterizat 
prin valoarea lui mr. Numărul total de niveluri este din nou (21 + 1) 
(2 J + 1). Momentul unghiular este conservat: suma proiectiilor 
momentelor mecanice pe direcția lui H nu se modifică. In cazul 
câmpurilor slabe m = mp, în timp ce în cazul câmpurilor puternice m = 
mj -f mj. 
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Ecuația (3.40) este valabilă dacă Aen» Eu, adică H » I0-3 x < 7/.j(0) 
>. De exemplu, in cazul stárii fundamentale 2S1/2 a lui Cs133 va avea 
un efect Paschen-Back complet au loc numai pentru cämpuri magnetice de 
aproximativ 104 G. 

În calcularea interacțiunii cvadrupolului într-un câmp puternic este 
necesar să se ia în considerare precesiile independente ale lui I și ] 
în jurul lui H. In cazul numerelor cuantice mici [228] se obţine 

A,.w tí 3w5 -J(J+1) 3m2j-7(7+1) 

I\bQ = —-------------------------- 


4 J (2J -1) 7(27+1) 


(3,41) 


Figura 79 prezintă subnivelurile magnetice ale termenului 2P3/2 cu I = 
— și Q = 0 într-un câmp magnetic slab si puternic. 


3.3.4. Cazul câmpului magnetic intermediar 

Într-un astfel de caz, diviziunea Zeeman este de ordinul scindării 
structurii hiperfine într-un câmp zero. Tratamentul mecanic cuantic al 
efectului unui câmp magnetic extern asupra multipletului de structură 
hiperfină ne permite să găsim energia de interacţiune pentru un câmp 
magnetic arbitrar. Mărimea care rămâne cuantificată în acest caz este 
componenta m a momentului unghiular total de-a lungul direcţiei 
câmpului, care devine mp pentru câmpurile slabe și mi + mj pentru 
câmpurile puternice. 

Pentru acea parte a matricei energetice totale care corespunde unei 
valori date a lui m, se poate obține ecuația seculară pentru valorile 
lui AE# aparținând lui m. Pentru un termen 251 de I arbitrar, 
determinantul secular este de ordinul doi și pentru 

2 

primim 

AE/C = — I + — gj uB H + Igl — uBH. (3.42) 

2 2M 

Pentru toate celelalte valori ale lui m obținem [234] 

AEn =------ mgi 

4 

y-B H Ł 

(3,43) 

A2((/ + -I +2Tznfgj — gi H -\-{gj — Y-BH2> \ 2) WM )\ M} 

unde m — 

Nu 
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I AEff — Ami mj — mj gj HEH + mj gi lig H] — 

Eu MI 


Ín cazul general al cámpurilor intermediare, valorile subnivelului 


Zeeman! energiile pot fi derivate din ecuatia Goudsmit si Backer [235] 
zk 


= -y (/ + mi + 1) (J- mJ +D+ 
+ 
- ^,-N+t14(/ - M' + !> (7+ mj + « =°- <X44> 


Astfel, obținem un sistem de ecuații omogene în Xy:t, pentru fiecare 
valoare a lui m = mi 4 mj, iar punând zero determinantul sistemului de 
ecuații obținem A Eg pentru subnivelul Zeeman corespunzător celui ales. 
m si se referă la centrul de greutate al multipletului de structură 
hiperfină. Pentru m =f= + (Z + J) există o singură ecuație (3.44), în 
timp ce pentru alte valori ale lui m există mai multe. 


3.4. Reguli de selecție 


Diferitele experimente [228] pentru măsurarea tranzitiilor între 
nivelurile structurii hiperfine sunt specializate pentru următoarele 
cazuri: a) tranzitii între diferitii multipleti ai structurii 
hiperfine, reprezentând emisia de radiație dipol electric; b) tranzitii 
între nivelurile de structură hiperfină ale unui multiplet de structură 
hiperfină dat care conduc la emisia de radiație dipol magnetică. 


Pentru un câmp magnetic extern zero, H = 0, și pentru toate cazurile de 
tranzitii de structură hiperfine legate de radiația dipol magnetică sau 
electrică, se aplică următoarea regulă de selecție: 


ZC Ess to 0, 


cu condiţia ca tranziția F = 0 -> F = 0 să fie interzisă si tranzitiile 
dipolului electric implică doar niveluri de paritate diferită in timp 
ce tranzitiile dipolului magnetic implică doar niveluri de aceeași 
paritate. 


Pentru un câmp magnetic extern care nu dispare, H = 0, regulile de 
selecție pentru radiația dipol electric diferă de cele pentru radiaţia 
dipol magnetic. Există următoarele reguli de selecție pentru radiația 
dipol electric: 


= intr-un cämp magnetic extern slab: 


Amp = 0 pentru componentele polarizate paralel cu câmpul ( m) ; 

Amp = + 1 pentru componentele polarizate perpendicular pe câmpul (0); 
— intr-un cämp magnetic extern puternic: 

Am; =0i 


> pentru componentele n: 
Amj=0J 
A mj = zb 1 pentru componentele o. 
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Condiţia suplimentară Am; = 0 reduce numărul de componente Zeeman care 
apar în efectul Paschen-Back al structurii hiperfine în comparație cu 
cel corespunzător unui câmp slab. 


În cazul radiaţiei dipol magnetice sunt valabile următoarele reguli de 
selecție: 


— într-un câmp magnetic extern slab: 

Amp = dz 1 pentru componentele o care pot apărea numai când af = zt 1 ; 
». Amp = zt 1 pentru componentele m, care apar pentru AF = #1, Q; 

= intr-un cämp magnetic extern puternic: 

Amj =0, Ami s-zt 1, 

Ami=0 Amj = T1. 

Retineti cá pentru radiatia dipol magneticá componentele o sunt 
tranzitii induse de un cämp magnetic de radiofrecventä paralel cu H, in 
timp ce componentele m — sunt tranzitii induse de un cámp magnetic de 


radiofrecventá normal cu H. 


3.5. Efectul cámpului electric extern asupra nivelurilor atomice 
(efectul Stark) 


Efectul Stark apare atunci cänd un cámp electric extern este aplicat 
radiatiilor emise de atomi sau molecule. Pentru cámpurile electrice 
care sunt slabe in comparatie cu interactiunile interatomice, acest 
efect este calculat prin intermediul teoriei perturbatiilor. 


Hamiltonianul sistemului (atom sau moleculä) intr-un cämp electric este 
[236] 


H=H0 + EzDz, (3,45) 

unde este Hamiltonianul sistemului neperturbat, Ez intensitatea 
cámpului electric paralel cu Oz si Dz componenta momentului dipol 
electric D al atomului de-a lungul direcției Oz a câmpului electric. 
Aceasta este data de ecuatie 

Det ri» (3,46) 

i 

unde rt reprezintă coordonatele electronului z-lea. 


Elementele matricei D (sau Dz) de care depinde perturbatia sunt scrise 
ca [237] 


<alDzIa' >= jj TJ Z>2Ta- dv, (3.47) 


unde a si ai reprezintă mulţimea numerelor cuantice corespunzătoare 
funcțiilor proprii Va și respectiv Va', în câmp electric zero; 
integrala se realizează pe toate variabilele de spațiu si spin. 

Se știe că operatorul D este responsabil pentru tranzitiile dipolului 
electric; henee Dz este legat de probabilitățile de tranziţie ale 
liniilor spectrale în timp ce 
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elementele matricei din (3.47) determină intensitatea tranzitiilor 
dintre nivelurile a și a'. 


Aceste elemente ale matricei nu dispar atunci când 

m = rri și AZ-2- 1, 

(3,48) 

adică numai pentru statele de paritate opusă. Deci, rezultă că 
elementele diagonale ale lui Dz adică < a | Dz | a >, pe care o poate 
furniza un calcul de perturbatie de ordinul întâi, sunt zero. Un astfel 
de calcul de perturbare de ordinul întâi produce doar elemente 
diagonale atunci când perturbatia nu cuplează niveluri degenerate. 
Împărțirea nivelurilor atomice poate fi determinată prin corectiile 
aproximării de ordinul doi ale teoriei perturbatiilor, care dă 
deplasarea A Emj în energia Eli j a unui nivel dat, unde n reprezintă 
toate numerele cuantice, cu excepţia lui J. si mj\ 

"Em? 

«nJmj IDz In' J'mj > 

En j - En'j' 

(3,49) 

Însumarea se extinde peste | ri J' > niveluri cu paritate diferită de 
cea a nivelurilor I nJ > care se supun regulilor de selecție (3.48) 
pentru tranzitiile dipolului electric. 

Ecuația (3.49) se aplică numai dacă efectul Stark este mic în raport cu 
separările hiperfine ale nivelului luat în considerare. Elementele 
matricei care apar în (3.49) sunt: 

< nJmj I Dz I n' Jmj > = D (n, J; n', J) mj, 

< n Jmj N Dz\n',J + l,mj > =D (n, J; n', J+ 1) Y (J + 1)2 - m*, 

< n Jmj \Dz\ri,J- 1, mj > = D (n, J; n', J- 1) f I2-m2 : (3,50) 


Luând în considerare (3.50), (3.49) ia forma clasică care dă deplasarea 
Stark în funcție de mj\ 


&Emj = (A + Bm2)Ef. 

(3,51) 

Prin urmare, deplasarea Stark constá din doi termeni: AEf, care are 
aceeasi valoare pentru toate subnivelurile unui anumit nivel si B (Ez 
mj)2, care este diferit pentru fiecare subnivel \mj > . La másurarea 
diferentei dintre deplasárile Stark a douá sub-niveluri | mj » si | mj 
+ 1 >, B este singura cantitate disponibilă pentru măsurare. 

Dacă atomul prezintă un moment unghiular nuclear I [237], | F, mF » 
reprezentare în loc de \ J,mj > reprezentare ar trebui să fie folosită, 
în timp ce în deno-minator influența structurii hiperfine este 
neglijată ca fiind foarte mică.” In consecință, (3.49) devine 

n p K? f2 I < nJ)Fmp I Dz In' J'F'mF>\2 

^EFmp = 2, Ef ------------------------- 

n^ J' bnJ — Zn'J' 

(3,52) 
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Metoda de evaluare a sumei din (3.52), bazatá pe studiile lui Townes si 
Law [238] asupra efectului Stark al structurii hiperfine a moleculelor, 
constä in utilizarea expansiunii functiei de undá a atomului dupá cum 
urmează 

'i' (nJFmp) = Cji (Fmp', mj, mp-mj) ë (nJmj)'/.(mp-mj). (3,53) 

Here Cji sunt coeficienţii Clebsch-Gordon cu notația lui Blatt si 
Weisskopf [6] si Kk (mj = mp — mj) este partea funcţiei de undă 
dependentä de momentul unghiular nuclear I. 


Ținând cont de faptul cá Kk (w7) K* (wj) = si că Dz operează numai pe K 
(w&), obținem 


< nJ Fmp I Dz In' J' Ei m> = 

— 2 (Fmpj mj, mp — mj) Cjj (F'mp-, mj, mp — mj) < nJmj | Dz | n'J'mj>. 
(3,54) 

Calculul se face luänd in considerare proprietätile de unitaritate ale 
matricei coeficientilor Clebsch-Gordon si cá elementele matricei care 
sunt eventual implicate sunt aceleasi ca in cazul lui I = 0. La calcul 
se obtine: 


EFmF — A + B < Fmp I J2 I Fmp >. 


(3,55) 


Aceastä expresie poate fi transformatä pentru a aräta in mod explicit 
schimbările observabile: 


&\EFmF = (A' + B'm2F) E* (3,56) 


Here A' depinde de A și B în timp ce B' depinde doar de B. Există o 
analogie între (3.56) și (3.51). În acest caz, deplasarea Stark este și 
suma a doi termeni: unul dintre ei, E2 A', are aceeași valoare pentru 
toti | mF > subniveluri ale unui anumit nivel IF > iar cel de-al 
doilea, B' (mF Ez)2, diferă de unul | mF > subnivel la altul. Ultimul 
termen poate fi evaluat pornind de la termenul echivalent corespunzător 
lui 1 = 0. Deci, cunoașterea lui B este suficientă pentru a prezice 
valoarea deplasării Stark a fiecăruia dintre | mF > subniveluri pentru 
toate nivelurile hiperfine \ F >. 


Investigarea ulterioară a ecuaţiilor (3.49), (3.52) și respectiv 
(3.51), (3.56), necesită specificarea caracteristicilor reale ale 
cazului luat în considerare. 


Rezultă deci că efectul câmpului electric extern este de a amesteca 
nivelurile de paritate opuse. Se poate demonstra experimental că 
intervenția stărilor de spectru continuu duce la dispariția liniilor 
din vecinătatea limitei seriei spectrale. In plus, din cauza 
amestecárii la nivel, regulile obișnuite de selecție nu se mai aplică 
și, în consecință, pot apărea linii interzise. 


Acolo unde două niveluri de paritate opuse se află foarte mult unul 
față de celălalt, (3.49) indică faptul că deplasarea Stark este destul 
de mare. Liniile de rezonanţă ale atomilor alcalini prezintă o 
deplasare Stark destul de mare [239]. In cazul rotatorului puternic 
antisimetric din spectroscopie moleculară și al nivelurilor extrem de 
excitate ale atomilor alcalini, nivelurile de paritate opusă sunt atât 
de strâns distantate încât energia de interacțiune cu câmpul electric 
nu mai poate fi considerată o perturbare. Nu avem un efect Stark de 
ordinul întâi. De asemenea, atunci când nivelurile de paritate opuse 
coincid (cazul hidrogenului), 
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Ec. (3.49) nu se mai aplică. Într-un astfel de caz, teoria 
perturbatiilor degenerate ar trebui aplicată, deoarece efectul este de 
ordinul întâi in Ez. O trecere de la efectul Stark pătratic la efectul 
Stark liniar a fost observată pentru Ca [240] în câmpuri electrice 
intense (540 kV cm-1). 


În final, ne amintim că ecuaţiile (3.49) și <3.52) sunt aplicabile în 
cazurile în care efectul Stark este slab în comparație cu separările 
fine sau hiperfine ale nivelului luat în considerare. Când efectul 
Stark devine mai mare, fiind comparabil cu separärile hiperfine, 
calculul care implică teoria perturbatiei de ordinul doi nu mai este 
valabil. Vectorii I si J decoupl& și prezintă un efect analog efectului 
Back-Goudsmit, care în acest caz este foarte mic deoarece nivelurile 
hiperfine implicate in tranzitiile dipolului magnetic nu 


interacționează reciproc ca perturbări de ordinul doi. Un astfel de 
efect de decuplare a fost observat pentru nivelul 2P3/2 -Na [241]. 


3.6. Reorientarea momentului magnetic printr-un câmp de radiofrecventä 


Pentru a tine cont de interacțiunea dintre un atom având momentul 
magnetic u și un câmp magnetic de amplitudine care se rotește în planul 
XCy cu o viteză unghiulară w, trebuie să includem în Hamiltonianul din 
(3.26) un termen de forma 


9C (t) -- y: (t) =- u (i Hr cos oí - j sin wi) = 

=-------- (p + ?'w< + u - Biui). 

(3,57) 

În cazul interacțiunilor electrice, u va fi înlocuit cu p (dipol 
electric) si Hr (0 prin (t) (intensitatea câmpului electric). 
Perturbatiile HY (t) și (t) vor duce la tranzitii între stările 


energetice. a unui atom pentru care elementele matricei <u Hl> si 
respectiv <pEl> sunt nedisparatoare 


În investigarea reorientării momentelor magnetice sau a momentelor 
dipolului electric printr-un câmp de radiofrecventä, este interesant să 
se găsească probabilitatea de tranziţie în funcție de frecvența si 
elementele matricei de perturbatie. 0 analiză amănunţită a acestei 
probleme este dată în [93], [242]. 


Să considerăm p și q, două niveluri de energie ale unui atom având 
energiile Ep și respectiv Eq; ordinea precizării p și q dictează axa de 
cuantificare. Pentru majoritatea experimentelor de rezonanță, axa de 
cuantificare va fi axa z a câmpului rotativ. In calcule sunt necesare 
elementele matricei de perturbații: 

'f;l|piH + e'“ITgqdT = --^ei"' (3,58) 

p 1^lq 
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si 


«c|X|p»- tj y; B- u - 6-iw')yp ÚT = — y bap B-tu'. (3.59) 
Momentul magnetic este 


u = uÇ, + u$ + uÇ — uÇ, + Mä: (3,60) 

Elementele matricei ale u^ si p^ între state ale diferitelor J au fost 
calculate de Lamb [243]. Când J nu se modifică, cantitățile bpq si bqp 
sunt egale cu elementele matricei ale lui Jx + iJy inmultite cu — ^? 


h 


Presupunând că statele p și q nu interacționează cu alte state si 
elementele diagonale bpp si bqq sunt zero (deoarece Hr (í) nu are nicio 
componentă de-a lungul 0z), probabilitatea Pjx} (t) pentru un atom 
fiind în momentul t = 0 într-o stare p pentru a ajunge după un interval 
de timp t starea q va fi 


eu prin*) I2 


Pn (0 =----1 —------ sin2 
(w0-uw)2+|”|2 
-w)2+1Z>M|2]2{ . (3,61) 


Rabi [244] obține o expresie similară, dar nu identică, pentru 
probabilitatea tranziției între statele I- , — \ Si —,------------ 
í \ . Statele p si q, 

2 2 /22 / 

acesta este, 


, sunt definite in raport cu o rotație 


axa de cuantificare. Ecuația Schrodinger pentru această problemă este 
scrisă: 


(3,62) 

unde funcția de undă este exprimată ca: 

V (/) =c, (0 VA (O- Cx (OV. + (<). (3.63) 
2 222 


Coeficientii Ci si C i definesc probabilitatea I Ci (t) 2 de a găsi la 
~2 I-21I 


timpul t sistemul atomic in starea , — \ cu rotatiile paralele cu 2 
2 / 


câmpul Hz, si probabilitatea C i (i)2 de a găsi la momentul t sistemul 
de spini I „T 


în statul 
Zu AE — \ antiparalel cu câmpul Hz. 


2 2 / 


* Statele corespunzătoare pot fi 


suJ=-,mj=-)siJS=-,M --------------- ) 
2 2 /22 / 

2: 
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Prin aplicarea perturbatiei se obtine ecuatia matricealä 
/Ci (0 \ ÍHS H^N(C LEN A 2 = yA2: 

i/ b^e-^.' Hz 

V2 72 


Pornind de la aceastá ecuatie se obtine un sistem de douá ecuatii 
diferenţiale pe care se rezolvă știind că la t - 0 


|Ci (r)]|2 + JC |(1)|2-1 (3,65) 


devine | Ci (t) j 2 = 1 (deoarece cänd este aplicat la t = 0 spinurile 
sunt orientate de-a lungul Ar). 


Astfel, obtinem urmátoarea expresie pentru probabilitatea de a gási 
spinii orientati in directia opusá Hz in momentul /: 


(yHry 

sin2 m |''(u—yHC)2 + (y+)2. 

(3,66) 

Această relaţie se obţine presupunând că Hr Hz. Dacă Hx < Hz obţinem 
W 

E 

1+11 + 


AN2 (y^)2 + (w-w0)2 


A, ) 
sin2 y Y (y + (w — w0)2 * (3,67) 


La rezonanţă (w = w0) si în momentul in care termenul sin2 — x [(wO — 
w)2 + + I bpq |12 este mic, (3.61) devine 


(i) = sin2 - 
2 
(3,68) 


adicá probabilitátile de tranzitie sunt proportionale cu pátratul 
elementelor matricei ale perturbatiei. In consecintá, probabilitátile 
diferitelor tranzitii atomice intr-un anumit cámp de radiofrecventä 
sunt apoi proporționale cu pătratul elementelor matricei lui Jr, 
Elementele de matrice nedisparatoare ale lui J în reprezentările (E, 
mp) și (J, mj) sunt date de Condon și Shortley [245] pentru câmpurile 
slabe. In cazul câmpurilor intermediare, unele elemente de matrice au 
fost calculate de Torrey 
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[246]. Elementele de matrice ale momentului dipol electric pentru 
funcțiile de undă asemănătoare hidrogenului sunt de asemenea tabulate 
în [245]. 


Dacă F sau J sunt mai mari decât - , setul de stări (F, mp) sau (J, mj) 
include mai mult de două niveluri între care au loc tranzitiile. Intr- 
un câmp magnetic constant, suficient de slab, nivelurile de energie 
sunt egal distantate. Interacțiunea cu diverse cuante de radiofrecventá 
poate induce tranzitii intre douá niveluri ale acestui set. Acest caz 
de valoare arbitrará a spinului a fost elaborat de Majorana [247]. Este 
cazul unui moment unghiular F plasat intr-un cämp magnetic permanent 
Ar; in starea initialä momentul unghiular se aflà intr-unul din 
subnivelurile Zeeman | F, mp ». Un cámp Hx perpendicular pe Hz se 
roteste uniform in jurul lui Hz cu o vitezá w si induce tranzitii cátre 
| F, m'F » subnivel. 


Demonstrația lui Majorana [247] înseamnă cá probabilitatea P ( | F, mp 
> -» IF, m'F >, t) de a gási un sistem atomic de moment unghiular 
rezultat F si orientare mp la t = 0 în starea \ F, mF> în momentul t 
este 


P (IF, mp > -» IF, mp», t) = (F-m) ! (F+m) ! (F- m') ! (F H- 
m') ! 

m - m' + 2n 

(3,69) 


(F-m- n)N(F- m' —n) ! (m 9 m' + »)!«!- 


(3,70) 
după cum rezultă din calculul lui Rabi [224]. 


O dovadă a ecuaţiei lui Majorana (3.69) pentru probabilitatea de 
tranziție a unui nucleu de moment unghiular arbitrar I este dată în 
[93]. Această dovadă se bazează pe investigațiile lui Schwinger [248] 
și Bloch și Rabi [249]. In derivarea acestei ecuaţii putem considera că 
momentul unghiular total I este format din rezultatul 21 al spinului — 
momentul unghiular, adică 


unde ok sunt operatorii de spin Pauli. În final se obține o expresie de 
forma (3.69) unde F este înlocuit cu I și mp cu mj. 


În ecuația (3.69) indicele de însumare n rulează numai peste valori 
pentru care niciun factor nu devine negativ. Interacțiunile de acest 
tip pentru multe tranzitii cuantice au fost investigate de multi autori 
[3], [117], [118], 1250]. 


CARTĂ 

4 

Teoria metodelor optice de spectroscopie de radiofrecventä 
4.1. Teoria rezonantei duble magneto-optice 


Ecuația (3.61) oferă o bază de la care să se explice toate curbele de 
rezonanță de radiofrecventá. In studierea statelor excitate prin metode 
optice de spectroscopie de radiofrecvență, emisia spontană de radiații 
înseamnă că ar trebui să se țină seama de faptul că aceste state sunt 
conectate la state îndepărtate (alte state excitate sau starea 
fundamentală). 0 analiză detaliată a efectului stărilor îndepărtate 
care ar putea fi atins prin tranzitii de la nivelul excitat studiat 
conduce la o ecuație de undă dependentă de timp care conține toate 
stările şi câmpurile radiative. Acest lucru va fi ridicat atunci când 
ne vom ocupa de teoria cuantică a pomparii optice. 


Efectul stărilor îndepărtate asupra celui excitat este descris prin 
introducerea constantei T a decăderii exponentiale; este valabilă 
ecuația [-1 = Te, unde aceasta din urmă este durata medie efectivă de 
viață a unui sub-nivel Zeeman, fiind aceeaşi pentru toate sub- 
nivelurile magnetice ale unui nivel excitat. Introducerea constantelor 
de dezintegrare ale nivelurilor excitate studiate ne oferă o abordare 
fiabilă a experimentelor de rezonanță magnetică în stările excitate cu 
ajutorul (3.61). În acest fel, obținem expresii de tip Lorentz pentru 
curbele de rezonanță. 


Un studiu al profilului liniei de rezonanță magnetică a fost întreprins 
amănunțit de Brossel și Bitter [60], [68], [251], pentru cazul 
nivelului 63PX — Hgl. Intr-un experiment de dublă rezonanță magneto- 
optic, intensitätile luminii sunt detectate ca funcţii ale HQ, prin 
menținerea constantă a frecvenţei w (sau, alternativ, ca funcţii de w 
cu Ho constantă). Pentru un regim staționar de excitație, numărul de 
fotoni absorbiți si reemiși pe secundă este nm. Deci, în intervalul de 
timp di considerat din momentul t = 0, nm di atomi ajung la subnivelul 
| F, m > datorită excitatiei optice. Ținând cont doar de emisia 
spontană, care este preponderent în acest caz, după un interval de timp 
t numărul de atomi excitati scade 


C 

la nm di----. Acești atomi cu moment unghiular F au rămas un timp t in 
Te 
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câmpurile de radiofrecventä Hy astfel încât o parte din ele au fost 
transferate la subnivelul \F,m,'> datorită acțiunii lui Hv. Evident, 
transferul are loc si în sens invers, | F, m' > -> | F, m >, astfel 
încât variația populației subnivelului | F, m > este 

djV»n — 

-m'-- +m m'—+m 


P (F, m, mi, t) nm- ,Y P (F, m', m, f) nm 


m'—vi m'--m 
LU. 

e Te dt 

(4,1) 


Acum, de cánd 

noi obtinem 

P (Fm, m', f)P(F,m', m, t), 
(4,2) 


dNm = P (Fm, mt) (nm' — Ir) e Tr dt, (4.3) 


adicá numárul atomilor care ajung la | F, m' » subnivelul este 


dA^n* — — dNm. 

intr-un experiment de dublá rezonantä magneto-optic, atät excitatia 
optică, cât si cea electronică durează mult timp. In consecinţă, 
variația | F, m > populaţia de subnivel este 


00 


Tr P (F 

(4,4) 

Intensitatea luminii reemisa prin emisie spontaná corespunzátoare 
trecerii de la subnivelul IF, m' > la subnivel | Flt u > al stárii 
fundamentale este proportional cu — u A Nm» unde Am: u este 
probabilitatea tranzitiei optice intre subnivelurile Zeeman ale 
nivelului excitat si subnivelurile stárii fundamentale. 

Ín conditii de echilibru, ratele de dezintegrare nm si nm- devin 
si 

nm! 

AyM Nu, 3q 

Nfn' Ayni AF39 

[e P E"" 

(4,5) 

(4,6) 

respectiv, unde 30 este intensitatea luminii de excitatie, Nm si Nm, 
sunt numarul de atomi din subnivelurile stárii excitate | F, m » si | 
F, respectiv m' >, în timp ce N* este populația subnivelului | Fx, u > 
a starii fundamentale. 
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Diferența de intensitáti (?n — 30) care poate fi detectată printr-o 
conexiune în punte a fotomultiplicatorilor este dată de următoarea 
ecuație: 


m = -m 


= y Nm Cm, (4,7) 


m = +m 


unde coeficienții Cm pot fi calculati din probabilitățile de tranziție. 
Semnalul de rezonanță magnetică va fi 


S — A (3n — 3a) — “Nm Cm = 


m 
00 t 

Lc em. F a 

= „ X X \Cm(Nm-Nm)t P(F,m,m',t)dt. (4.8) i m —m m' — m J 
e n 


Ín cazul izotopilor par-pari, F — J este un numár integral, iar 
probabilitățile de tranziţie iau forma 


Unde 

P (F, in, m', f) 
1 

(4,9) 


iar coeficienții an”1' pot fi calculati folosind ecuația lui Majorana 
(3.69). In cele din urmá, semnalul de rezonantá magneticá este 


Imm', nr oo f Nm T, X aF.— 2n. L: 

S^— Z \ «T sin — cos- (Nm, — Nm)Cme T'dt = Te Jo I 2U 2) 

1 Pevita W o o . = 

— Y Kn \ sin — I-* e Tt di. Te VM 2J 

(4,10) 

Pentru a evalua coeficienții Kn trebuie să cunoaştem populațiile Nm 


create fie prin excitație optică, fie prin excitație electronică, iar 
integrala ultimului termen devine 


» N2n = 

aI ['nt 
sin — e dt — 
2J 

ES 


4- n2 a2 


----Sin------ l- na. cos - e 


(4,11) 
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Pentru L g (w = un) = 3, dacă w = w0 + w , curba de rezonanţă 
semilatime 2 2 


(4.10) se scrie 
(Au)2 = (Au0)2 +a (y * b.N. (4.12) 


Pentru cámpurile slabe de radiofrecventá, termenul din sin2 a este cel 
mai important? primim 


S SÉ — Í ” (si» ët dr = = A---------------- Tc- Vale 
( 4.13) 

REECH 2'2(yH^+i-^i +(w-w,)! 

V Pf / 


Pentru Ig — 0 semilátimea liniei de rezonanţă este 
Do0 = ^-- (4,14) 
Te 


Látimile liniilor (4.10) si (4.13) depind de intensitatea cämpului de 
radiofrecventá Hr. Aceste linii sunt de obicei numite linii Majorana- 


Brossel. Dintr-o anumită valoare a curbelor Majorana-Brossel prezintă o 
inversiune în obținerea expresiilor pentru liniile de rezonanţă 
magnetică am presupus că nicio altă perturbatie, cu excepţia Hr, nu 
acționează asupra atomului în timpul procesului de rezonanţă optică. 


Integrarea ecuației (4.10) dă modificările populației produse de câmpul 
de radiofrecventä si, în consecință, profilul de linie al rezonantei 
magnetice. Pentru cele mai cunoscute cazuri, ecuatia lui Majorana 
(3.69) da urmatoarele valori pentru probabilitätile de tranzitie 
P(F,m,m',t) [60] ' 


P(1, 0, 1, t) 2 sin2 — cos2-- « 


P(1, 1, —l, 0 = sin4 - » 


2 

P(-.m-»------ > q = sine - etc...... 
(2 2 2)2 

(4,15) 


care conduc la profilul de linie al rezonantei magnetice atunci cänd 
este substituită in (4.10) după integrare. 


Când intensitatea de radiație a excitatiei optice n contine elemente 
din toate sub-nivelurile Zeeman ale stării fundamentale și satisface 
linia largă * 


Linie optică în care toate componentele structurii hiperfine au 
intensitáti egale. 
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condiții de excitație, profilul liniei de rezonanță magnetică este dat 


de una dintre mărimile S2 si S3 sau de o combinație liniară a două 
dintre ele: 


sin4 - di 


= W 


2° ( 1 121 
4(y#1)2 + 4(w-w0)2 + — (yHx)2 -f- (w - wW)« + - N Tej Tf 


(4,17) 


bla 

sin2 — C0S2 - dt 
2 2 

N.) 2 

(v#2)2 + (0-00)2 
LV 


- +4(y#1)2 + 4(w-w0)2 


(0-00)2 + (y^1)2+ k Te J ' 


Ultima ecuatie devine o curbá in formá de clopot pentru valorile yHr « 
—Când F8T2 


yHy > ------ » curba de rezonantá prezintä o inversare si in acelasi 


Separarea acestor douá värfuri este yHr y2. Ín acest caz, apare si 
saturatia 


(intensitatea semnalului de rezonanţă rămâne constantă atunci când este 
rulat pe o gamă largă). Acesta este de fapt cazul cu nivelul 63PX-Hgl 
investigat de Brossel [60]. 


Pentru — 3 (w = w0) = 3, si w = w0 + — putem deriva expresia lui 2 
2 


semilátimea curbei de rezonanță (4.18). Dacă y HYTe 1, obținem 

4 

(Au)2 =;-[1 +6,13 (rWHiTe)2]. 

(4,19) 
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4.2. Teoria pomparii optice 

4.2.1. Teoria fenomenologica a pomparii optice 

Problema in pomparea optică este de a descrie teoretic variația de timp 
a magnetizării care apare în timpul procesului de pompare optică. 
Pentru a face un astfel de calcul trebuie mai întâi să determinăm 
magnetizarea gazului în timpul pompării optice și apoi să studiem 
variaţia acestuia cu ajutorul ecuațiilor Bloch. 

Experimentele de rezonanță magnetică folosind pomparea optică pot fi 
descrise prin modele clasice. Un exemplu tipic este teoria 
fenomenologică a rezonantei magnetice nucleare dată de Bioch [1], 

[252]. In solutiile ecuatiilor Bloch pentru anumite cazuri, semnalul de 
rezonantä este exprimat in functie de timp; a intensitätilor 
fasciculelor longitudinale si transversale faţă de câmpul magnetic 
extern 7f0; şi a amplitudinii câmpului de radiofrecventä Hr. 

4.2.1.1. Orientarea si alinierea optică a atomilor 

În cazul general, când p sub-niveluri sunt în starea fundamentală a 
unui sistem de atomi, dependența de timp a densității populației A* 
este dată de următorul sistem de ecuații: 

‚ làNk P.p 

T = X (Pks + N*- X {Pgk +(4,20) 

dt s=i»=i 

unde Pics este probabilitatea de tranziţie de la subnivelul k al stării 
fundamentale la subnivelul .v al aceleiași stări printr-un anumit nivel 
intermediar excitat optic și Wks este probabilitatea tranzitiilor de 
relaxare direct între subnivelurile s și K. 

De obicei kT^» Es — Eu, astfel încât la echilibru diferența mică dintre 


populațiile acestor două niveluri poate fi neglijată. Atunci W^s = W 
pentru orice s = 1,... ..., p Și 


p j 
= —- (4,21) 


«= L -fl 


Ns =- N, PIN 


unde T\ reprezintă timpul de relaxare longitudinală si N pentru numărul 
total de atomi în unitate de volum. Introducerea notatiilor 


p 1 
e (4,22) 
s=l tp 
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si 
(4,23) 
ri4* 
primim 
rx =-atN-t + ¿ Pt, N, + dipTp(4,24) 


Având in vedere că nu există un fascicul de lumină care să determine 
orientarea, adică Psjt = 0, 


Ec. (4.24) devine 

dt pTr 

(4,25) 

astfel încât 1\ este timpul de relaxare longitudinală. 


Pentru parametrul de orientare care implică două niveluri învecinate 
avem expresia 


Ni -N K 

Vik= |  ----- (4,26) 

N 

ETE — " = 0 in (4.24) obținem valoarea staționară a orientării 
i 


parametru pentru douá niveluri invecinate: 


J/U=A = 1 : (4 27) 


Ss zs L 

Această variație in timp a gradului de orientare poate fi calculată 
pentru unele cazuri speciale. In cazul a două sub-niveluri în stare 
fundamentală, avem 


— - (P12 + >K12) nr, - (P, + M'2i) nra. 


|. Ul v= = (p+ «V2 - (PI2 + »r12) NL.(4.28) 


Din (4.26) si (4.28) obtinem dependenta de timp a gradului de orientare 
al atomilor: 


AL = A Í Ai—= -L ( kK- rx), (4.29) 

di di l H- N2J t, 
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*Unde 

ii + Tp 

si 

X=-4- - (4,31) 

Tt ^ Tv 

Ín expresiile de mai sus se folosesc urmátoarele notatii: 
P P 


Vp = —-------- — gradul de orientare al atomilor datorat unei cauze 
externe 


i'zi * Ar 

(lumină emoţionantă); 

VT = — gradul de orientare preexistent 
IFa + IT12 2 KT 

datorita distributiei Boltzmann; 


— = P21 +P12 - probabilitatea de tranziţie datorată excitatiei 
optice ; 


Tp 


-- = ^2i + ^12 - probabilitatea de tranziţie datorită proceselor de 
relaxare. Ti 


Rezolvând (4.29) se dă comportamentul ansamblului de atomi în stare de 
echilibru atins în timpul pompării optice. Dacă gradul de orientare 
este cunoscut în momentul t = 0, adică V (0) = VT, la un moment 
ulterior t acesta devine 


V(t) = rjl-e") + VTe-^. (4.32) 


În regimul permanent de pompare optică, adică pentru 12» t15 avem V (i> 
n) = ki: 


În experimentele efectuate până acum, ansamblul de atomi este iluminat 
la o frecvență de rezonanţă v = v13 si, în consecinţă, P21 - 0» si Vp = 
— 1. Întrucât ansamblul de atomi se află în starea unui gaz rarefiat, 
Ty ^» Tp, astfel încât VT «^.1 si 


> T.) = — 1 + -^= — H----------- i (4,33) 
0C ef 


unde 3 este intensitatea fasciculului luminos excitant si a este o 
constantă a proportionalitátii. 


Atomii sunt orientati optic prin iluminarea ansamblului de atomi ai 
elementului studiat cu lumină polarizată or sau o~. Orientarea poate fi 
atinsă atunci când pentru numărul p de subnivele ale stării 
fundamentale se are p 2. Atomii sunt aliniati optic prin iluminarea cu 
lumină nepolarizată (o = o+ 4- o~) de-a lungul direcției câmpului 
magnetic extern Ho . Acest lucru poate fi realizat numai pentru un 
număr de sub-niveluri de stare fundamentală p > 2. Pentru a distinge 
între alinierea opticăl și orientarea optică se caută magnetizarea 
gazului. 
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4.2.1.2. Ecuațiile Bloch pentru pomparea optică 

Componenta de magnetizare a gazului de-a lungul direcției de propagare 
a fasciculului longitudinal 3Z al pompei optice este proporţională cu 
gradul de orientare al atomilor. 


— ya N Vz = — AfO Vz, (4,34) 


unde u” este momentul magnetic al atomului si Mo este momentul magnetic 
al sistemului de atomi pe unitate de volum. 


Deci, a studia comportamentul semnalului într-un experiment de 
rezonanță magnetică folosind pomparea optică, înseamnă a studia 
comportamentul magnetizării care decurge prin orientarea optică a 
atomilor de gaz paramagnetic. Sugestia [37], [252] folosește ecuația 
fenomenologicá a lui Bloch pentru a studia variațiile magnetizárii 


nucleare si oferä expresii ale semnalului in functie de timp, de 
intensitätile luminii longitudinale (sau transversale) si de 
amplitudinea câmpul de radiofrecventä. 

Folosind expresia 

iar ţinând cont de (4.29) obținem 


-^- + sr(IJWz-M.) = 0, dt7\(4,36) 
unde TtJHf + Tpz Mt 


A + Trz 
M? = ua NVP. 
si MP = ua NVf 


Rezolvänd ecuatia (4.36), obtinem urmätoarea expresie pentru 
magnetizarea în stare staţionară a atomilor de gaz situați in câmpul 
extern Ho sub acţiunea fasciculului introdus în momentul t = ®: 
Mz-MZa (1 -e ^). (4,37) 

Dacá directia cámpului magnetic Ho nu coincide cu directia fasciculului 
3Z, trebuie să luăm în considerare si în partea dreaptă a lui ( 4.36) 
componenta z a momentului fortelor care actioneaza asupra atomului 
datoritá cámpul magnetic extern: 

+ 1(Mz MJ -Ya[MxH]Z = 0. (4,38) 

dt 

Ecuatiile corespunzätoare variatiilor componentelor de magnetizare Mx 
și My se obțin in mod similar. In cele din urmă, următoarele ecuații 
Bloch 
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dați variația în timp a magnetizării care rezultă din orientarea optică 
a atomilor de gaz paramagnetic: 


+ -(Mx-M2,)-ya(My82-MrsHy) = 0, di tx 

+ - (My-MYa)-ya (Mz Hx — Mx Hr) = 6, (4,39) 
dt T2 

- +- (Wr - MJ - y« (M, Hy - My Hx) = 0. 
di Tj 


Absența unui fascicul de orientare, adică 32 = 0, dă ecuațiile Bloch 
corespunzătoare cazului RMN [41]-: [43]. 


Într-un experiment de rezonanță, pe lângă câmpul magnetic Ho, trebuie 
luat in considerare si efectul câmpului de radiofrecventä asupra 
procesului de orientare a atomilor: 


Hx = cos wi, 

Hy = Hr färä wi. 

In acest caz, ecuațiile Bloch (4.39) iau următoarea forma: 

+ -{MX — M^-XatMyHo-Mz Hr sin wi) = 0, 12 

+ — (My — My0) — ya (MZHX cos wi — Mx Ho) =0, (4,40) 

dt T2 

"Mr + — (Mr - Mr) - ya (Mx Dacă sin wi — Mr cos wi) = 

dt Tj 

4.2.1.3. Integrarea ecuaţiilor Bloch pentru pomparea optică 


Ecuațiile (4.40) pentru amplitudini arbitrare ale câmpului de 
radiofrecventä sunt rezolvate luând în considerare sistemul de 


coordonate care se rotește cu frecvența w = w2 în jurul axei z. 


modificarea variabilelor 
n = My cos wi — Mv fără wi, V = — (Mx fără wi -|- My cos wi), 
(4,41) 


ecuaţiile (4.40)devin 


dii , n,zA 
HERE H (A w)V 
de T2 

dv , vC. 4 

M I ( Intrá 
de T2 

dM2  MZMZU 

tıTl 

LOS. Hiena Mí/|> SÌn wí 
T2 


sin wí — al meu, cos wí 
(4,42) 
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În orice experiment de rezonanță magnetică, curba de rezonanţă este 
înregistrată automat. Aceasta se realizează prin modularea câmpului 
magnetic Ho printr-un câmp alternativ Hm = AH sin Q t. Integrarea 
sistemului de ecuaţii Bloch (4.42) oferă profiluri de linii foarte 
diferite pentru semnale în funcţie de rata de variație a Hz produsă 
prin măturare. 

În cazul unei măturări lente 

du dv àMz ---=------ =-------- = 0. 

' dz dz dz 

iar ecuațiile (4.42) au următoarea soluție: 


u t2Au (Mx, sin wZ + My, cos wZ) + Mx, cos wZ-My, sin WZ + ya 


AT CAurt 

(4,43) 

1 + (T2 + Aw)2, 

(4,44) 

t2 Do(LTG, cos wi — My, sin wZ) — Mx, sin wZ — My, cos uZ — gaMzHxt2 
1 + (t2 Do)2 

— — 

unde Au = ya H + w, si v (Au) și n (Au) permit o soluție a magnetizárii 
Mx si My; in sfärsit, in cazul máturarii lente avem urmátoarele 
expresii pentru componentele de magnetizare: 

M = Mx, + 12 (00) My, ga Mx x2 [(0w) x2 cos uZ + sin wZ] M 

X 1 + (t2 * Do)2 1 + (t2 +: Do)2 


My, — x2 (Do) Mx, , ra Xx T2 [cos uZ - (Do) x2 sin wël 


Eu+it,.Do)" 

1 + (t2 - Do)2 

(4,45) 

M Mz, [1 + (12 - Dw)2] -ynTiT2 (Du) Xx (Mx, cos wZ — My, sin uZ) 
Ç 1 + (T2 : 6w)2 + (ga 8-J2 : xx T2 


— ga Xx (Mx, sin wZ + My, cos wZ) 


1 + (t2 * Do)2 + (ga 8^2 -: Tx t2. 

Ecuatiile (4.45) pentru magnetizári trebuie sá se reducá la cele 
obtinute in cazul RMN [41], [42] cänd 3 = 0. Intr-adevár, avem in acest 
caz Mz,= Mo, Mx, = = My, = 0, Ti = Tx, 12 = T2 si ecuaţiile (4.45) 
devin 

rr , (Dw) T2 cos uZ + sin wZ 

Mx - M^Hg12 A2,» 

1 + (Do : T2)2 + (c » 4^2 Tx T2, 

^, M t cos wZ (Tu); T2 sin wZ 

U - OI 1 2 1 + (Do)2 + c2 H2 Ti ' 

1 + (Do)2m Ti 

(4,46) 

MZ Mq 1 + (Aw)2 7f + y27712T1T2 
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adică se obțin soluțiile corespunzătoare ecuațiilor Bloch pentru cazul 
RMN: 


-^ = y(Mv//n + dräi sin wi)- 


de T2 

-^(MZ Hr cos wi — J/ ----- , (4 47) 

dt T2 

= y (- Hy sin wí — My Hk cos w/) +------ 
dt; IX. 


Dacă se ia în considerare și acțiunea grinzii transversale x sau y, 
soluțiile ecuaţiilor Bloch au forma: 


M= - T2 <A WÇ) T2 [Aw2 + T2(AwC)(Au2); 

1 + (t2 ' D oz)2 1 + (t2 ' Doz)2 

= Mn, + t2(Do2).Ki _ t2[Do;-t2(Do,) (D^z)1 M 

V1+(T : D uz)2 1 + (T2 : D w2)2 

M Mz, {1 + [T2 (ux - w)12} — Txt2 (ux — w) c« (Mo + tx ga (M Híz) 


Z 1 + ii (ux — w)2 + x 12 (ga HJ2 


Prin intermediul magnetizării, este ușor să obţineţi expresii pentru 
semnalele de rezonanță magnetică folosind relaţiile 


Sz - 3Z 
x" 
(4,49) 


pentru semne longitudinale si 

Sx = 3y * vx Vx 

(4 50) 

pentru semnalele transversale, ambele facand evidenta 
proportionalitatea dintre semnal si intensitatea luminii Traversarea 
celulelor de absorbtie. 

Calculele semnalului longitudinal Sz aratá concurenta dintre pomparea 
optică de către fasciculul z, 3Z pe de o parte, si procesul de relaxare 
termicá si efectul fasciculului transversal x sau y asupra intensitatii 
fasciculului z, pe de altä parte. Prin urmare, in cazul rezonantei, 
adica Au = 0, expresia semnalului longitudinal ia forma 

Si  ?.. M»V- + 

JW.! i + (y«:«1)21112 
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«xz Tx 3Z 

l-* ar Tr 3Z 

(4,52) 

Din expresiile de mai sus mai constatám cá in procesul de orientare 
optică lățimea liniei de rezonanţă crește. Fasciculele transversale x 
sau y sunt modulate în amplitudine la frecvența w. Deoarece Vx = Mx Mal 
= sin 0 cos a>Li, obținem 


Vx sin © cos coii, (4.53) 


adică semnalul transversal se modifică armonic cu frecvența Larmor ux,. 


Ecuatiile Bloch pot fi rezolvate in cazul baleiajului rapid in acelasi 
mod ca si in cazul metodelor radio-electronice de spectroscopie de 
radiofrecventá. Solutia ecuatiilor Bloch (4.40) în cazul regimului 
tranzitoriu, când rezonanța este realizată (Au = 0), este interesantă 
deoarece arată cum se obțin timpii de relaxare 115 12 și respectiv T2 
din forma semnalului. . Sistemul de ecuaţii (4.40) devine 


du u Mx, cos wi — \fyt sin wi 


de T2 T2 


* + »» <>! + My. cos w, (4,54) 


de T2 T2 
^-^ yo,10-^ , 
cel Tj Tj 


Din (4.54) obtinem 


d'Mz di2 


Mz 

TI T2 

(4,55) 

Aceastá ecuatie diferentialá are o solutie de forma 

Mz = Ar «A2 er'* + 

MZt 

1 4-(yafi)2 Ti 12 

(4,56) 

unde AA si A2 sunt determinate din conditiile initiale si 


1 Il+114- 


2 V1 2j 


vVcánd ya Hr < —-------------- , Solutia ecuatiei diferentiale (4.55) 
este 


2\ T2 TL 


o sumă a două exponentiale, ceea ce indică faptul că diferenta _ 
populaţiei merge de la A/0 tO M8 (8) — Y a Mi beinS very small: In 
consecinţă, acest caz este de 

nici un interes din punct de vedere experimental. 
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111 1A 

Dacă ya Ax < —---------- urmează 
2 ( T« TX ) 

Mz 


1 + (ya #1)2 TX x2 

(4,57) 

adică în acest caz soluția ecuației (4.55) este dată de un exponential 
înmulțit cu un termen periodic. De obicei, condiția yaflx > 


BEE 1 este 


2 ( T2 tx ) și termenul periodic variază suficient de rapid pentru a fi 
observat experimental inainte de a fi complet amortizat, henee 


2(t. tx J 
si 
Mz - 

Mzq 


1 + (ia Hx)2 rä 
(ya Ax)2 TX 12 

1 + (ya Hx)2 TX T, 
cos (yaflx)r- 

Ti 12 

2(Yaflx) 

păcat (ya5x)7 
(4.581 


Aí20 


Soluția (4.58) este similară cu cea obținută în cazul orientării lui 
Hg199 [105] derivată prin intermediul formalismului matricei de 
densitate. Trebuie subliniat că tehnicile de modulare a fasciculului 
încrucișat prezintă un interes deosebit în studierea diferitelor 
aspecte ale rezonantei magnetice. . Deci, optica? Metoda dă nu numai 
aceleași rezultate ca și metodele radio-electronice de spectroscopie cu 
frecvenţă radio, dar necesită doar cantităţi mici de materie — de 
ordinul 1013 atomi cm-3, sau în unele cazuri de ordinul 1012 atomi cm- 
3% 


4.2.1.4. Remarci 


Intuitiv, situatia se prezintä astfel [191]: intr-un experiment de 
rezonanță magnetică privind o stare fundamentală, când atomul este 
iradiat cu o undă electromagnetică de o frecvenţă apropiată de w/ = y/ 
Ho tranziţia 


Iu>-Hyu+l>, 


apare. Deoarece toate sub-nivelurile | u > din starea fundamentală au 
aceeași paritate, tranziţia este indusă de câmpul electromagnetic Ax 

(w) al undei. Tranzitiile dipolului magnetic care au loc îndeplinesc 

regulile de selecție Au = + 1,0. 
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Trei sisteme de referință sunt acum definite: oxyz care este fix, OXYZ 
care se rotește în jurul lui Oz cu o viteză w si un sistem de referință 
Larmor care se rotește în jurul lui Oz cu o viteză w/ (Fig. 80). Când 
Hr = 0, mișcarea electronilor atomici în sistemul Larmor este aceeași 
ca în sistemul de referinţă fix în absența °t Hz, adică în acest sistem 
câmpul magnetic efectiv văzut de atom este zero. Când HY =j= 0 și 
condiția de rezonanţă w = w/ este îndeplinită, atomul vede, în Sistemul 
de referință rotindu-se cu viteza w, doar câmpul Mx, care apare acum ca 
un câmp magnetic static. Când pomparea optică creează un moment atomic 
intrinsec în starea | u >, acest moment realizează o precesie Larmor în 
jurul lui Hx (Fig. 81). 


Fig. 80. — Cadrele dreptunghiulare fixe și rotative într-un experiment 
de rezonanță magnetică. Poziţia câmpurilor magnetice Hü si Hr. 


Fig. 81. — Cazul pompei optice în care s-a creat un moment atomic 
intrinsec în starea I u > care se rotește cu o viteză Larmor în jurul 
lui Hr care în cadrul rotativ apare ca un câmp static. 


Relaxarea termică a stării fundamentale și fasciculele optice utilizate 
atât pentru pomparea optică, cât si pentru detecție distrug starea | u 
>, excitând atomul. De altfel, atât în prezența relaxării termice, cât 
și a excitatiei optice, precesia Larmor a atomului in jur durează doar 
un timp t, care este de ordinul duratei medii de viață 0 a stării 
fundamentale. Deoarece durata medie de viață a atomilor variază 
aleatoriu, la un moment dat t momentele magnetice se distribuie în 
planul YOz (Fig. 82). În consecință, magnetizarea totală M a atomilor 
de-a lungul Oz scade și apare o componentă v de-a lungul Oy (Fig. 83). 


Este evident că dacă y HY 8 2n, v este zero ; când y Hr 03» 2 m, 
directiile momentelor magnetice intrinseci sunt distribuite uniform in 
planul YOz si v este, de asemenea, zero. 


Cazul când magnetizarea v se rotește în planul xoy cu o viteză 
unghiulará w/ in raport cu cadrul fix este de interes deosebit. 
Presupunând cá w=fw/ atomul vede in cadrul w-rotativ două câmpuri: unul 
dintre ele (de-a lungul 0z) egal cu Hz = - » întrucât în acest cadru 
electronii atomilor se rotesc cu y 


o viteză w/- w, iar cealaltă de-a lungul OX, egală cu (Fig. 84). În 
acest caz, 
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momentele magnetice suferă precesia Larmor în legătură cu câmpul 
magnetic efectiv rezultat din adăugarea lui Hr și Hz — — Retineti ca 
apar două componente ale magnetizării totale a vaporilor: componenta u 
de-a lungul OX și componenta v de-a lungul 0 Y. La rezonanța w = w/, n 
= 0 (Fig. 84) și își schimbă semnul 


Fig. 82. — Distribuţia Fig. 83. — Proiectul- 


a momentelor magnetice în planul YOZ; scăderea magnetizärii totale Ma 
atomilor de-a lungul axei 0Z și apariţia componentei v. 


tiuni ale momentului M în cadrul OXYZ. 
camp. 


pentru w w/; componenta v este maximă pentru w = w/ (Viteza de 
precesiune în jurul câmpului efectiv este minimă în acel moment), în 
timp ce foro w/ v scade, păstrând același semn. Cele două componente & 
și v se rotesc în raport cu cadrul fix Oxyz cu viteza câmpului rotativ 
H. 


Din această analiză rezultă ca aplicarea simultană a unei pompe optice 
și a unui câmp magnetic rotativ în vecinătatea frecvenţei de rezonanță 
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produce, la temperatura obișnuită, o magnetizare transversală totală a 
atomilor în starea fundamentală. Această magnetizare se rotește în 
raport cu cadrul fix cu viteza câmpului Hr (dar nu cu viteza o»f). 


Cele două componente u și v (u în fază cu și v în cuadratura cu Hx) au 
fost calculate în cadrul modelului prezentat mai sus: teoria 
fenomenologică a pomparii optice. Componenta & reprezintă curba de 
dispersie în timp ce componenta v reprezintă curba de absorbţie. 


4.2.2. Teoria cuantică a pomparii optice 


Teoria cuantica a pomparii optice se ocupa de evolutia unui ansamblu de 
atomi cu structurä Zeeman in stare fundamentalä si iluminati de o sursä 
care emite linia rezonantei lor optice. Atomii evolueazä in starea 
excitata prin absorbţia fotonului si apoi revin la starea fundamentală 
prin emiterea altor fotoni. Aceasta modifică populațiile subnivelurilor 
de stare fundamentală și coerenţa existentă între ele. 


Mai jos, schitäm rezultatele obținute într-un studiu detaliat al 
ciclului de pompare optică [40], [253]. Această teorie dă evoluția în 
timp a matricei de densitate care descrie un ansamblu de atomi pompati 
optic. Ecuațiile obținute au explicat cantitativ experimentele 
anterioare și au prezis noi efecte care au fost confirmate 
experimental. 


Toate experimentele de pompare optică au în comun proprietăţile de 
absorbție și emisie spontană, iar rezultatele importante din toate 
experimentele de pompare optică provin dintr-un studiu al acestor 
procese. Ceea ce se schimbă de la un experiment de pompare optică la 
altul este evoluția generală a stării excitate si a stării fundamentale 
a sistemului de atomi. Astfel, un studiu generalizat evidenţiază 
evoluția în timp a matricei de densitate reprezentând ansamblul de 
atomi supuși pompării optice și câmpului magnetic de radiofrecventä 
care produce rezonanța magnetică. 


În calculele făcute până acum [40], [190], [253] s-au folosit 
următoarele notații: 


- atomii studiati au o structurä Zeeman in starea fundamentalä 
(subnivelurile | u > ale energiei uw/) si in stările excitate 
(subnivelurile m > ale energiei Ko + Tble). Pentru comoditate, se 
presupune că h = c = 1 (Fig. 85): 


— iluminarea atomilor se realizeazá printr-un ansamblu de N fotoni 
având vectorii de undă Kv K2,... Kt ... Kx, toti paraleli intre ei. 
Polarizarea celor N fotoni este definită de vectorul unitar e,, normal 
la Kt. Deoarece N este foarte mare, se presupune o distribuție a 
numerelor de undă având o densitate u(K) dK în intervalul (K, K — dK). 
Se presupune că lățimea A a distribuţiei spectrale n (K) este centrată 
în jurul lui Kt (Fig. 86), îndeplinesc condițiile: 


[ -lätimea naturală a nivelului excTed; A» up — separarea Zeeman în 
stare excitată; A fl)f — separarea Zeeman în starea fundamentală. 
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Pentru dovada acestui model care descrie excitatia luminii, consultaţi 
[253]. 


Pentru sistemul de câmp de atom si radiații sunt alese trei state 
diferite: 


a) Statele | u >, corespunzător atomului din subnivelul u al stării 
fundamentale în prezența a N fotoni și având energia-u w/; 


b) Statele | m ; — Ki > corespunzător atomului din subnivelul | m > 
a stării excitate cu energia Ko — Ki + m ug, fotonul (Ki, ex0) al 
fasciculului luminos fiind absorbit. 

Statele | u; Ki; K,7.» corespunzátor atomului din subnivelul u al 
stárii fundamentale, fotonul (Ki, ex0) fiind absorbit si pnotonul (K, 
ex) fiind reemis, energia acestei stări fiind K — Ki + u w/. 


Fig. 85. — Ilustratie schematicá care explicá pomparea opticá. Sunt 
indicate notatiile folosite in teoria cuanticá a pomparii optice. 


REGATUL UNIT) 


Fig. 86. — Forma liniei de excitatie opticá utilizatä in pomparea 
optica. 


Valorile date pentru energiile acestor trei stări corespund cazului de 
lipsă de cuplare între atom și câmpurile de radiație. Scopul calculului 
este următorul. Fie reprezentată starea sistemului în momentul t = t0 
prin 

IT "ol zs atl (r°) IM» 

u- 


Datorită cuplării dintre atom si câmpul de radiație la un moment t 
suficienti doză până la t0 această stare devine 


L'F (0 > — È (0 IP: > + X* Om; — ki (t) Im; Ki>+ųum, i 

+ 2 ^:-A£A(0Iu;-*C; K, à>. u, i, K, A 

Í4 59) 

Întrebarea aici este să calculăm | V (t) > cu condiția ca | V (tJ> 
este cunoscut. Intr-un astfel de calcul este de interes un studiu al 
sistemului atomic, deci calculăm trei 
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tipuri de matrice de densitate prin medierea tuturor atomilor identici 
ai vaporilor si prin însumarea tuturor fotonilor absorbiți sau emişi. 
Acestea sunt: 


o!5' (O0 =< «:' (0 : < (0 > 


<N') = È (4,60) 


°mm' (0 =} < am-, - Kf (0 ' «*'; - î4 (0 > 


La un moment dat t ansamblul de atomi din starea excitata si 
fundamentală poate fi descris prin matricele de densitate <smm' (t) şi 


optA' (t) = o^, (t) + o«^, (t), respectiv. Calculele încearcă să 
determine viteza de evoluție a acestor două matrici de densitate si să 
estimeze cantitativ lumina absorbită La (ex,) si Lf (ex) reemisá pe 
unitatea de timp de cátre ansamblul de atomi (de exemplu, reprezentänd 
polarizarea lumina excitantá si ex pentru cea a luminii emise). 


Cu aceste conditii indeplinite, ciclul de pompare optic poate fi 
impártit in trei etape independente complet separate in timp: 


— absorbtia unui foton, proces care dureazá de ordinul A-1 (cel mai 
scurt dintre timpii implicati in problemä). In urma acestui pas, 
atomul, initial în starea fundamentală | u/ | este adus în starea de 
excitat; 


— evoluția corespunzătoare a stării excitate sub influența 
efectului Zeeman și a cuplării hiperfină. Durata acestor două procese 
este de ordinul duratei medii de viaţă, t, a stării excitate. Această 
evoluție este descrisă de Hamiltonianul Zeeman și de Hamiltonianul 
cuplajului hiperfin IJ, adică de H =a IJ * Uu BH (gj J+ gi I). In 
acest timp există o probabilitate finită de inversare a momentului 
unghiular nuclear legat de aparitia anumitor state. Aceasta 
posibilitate este micá dacá durata stabilirii cuplajului hiperfin a-1 
este micá in comparatie cu durata medie de viatá t a nivelului excitat 
si in cazul unui cämp magnetic puternic cänd, datoritä decuplärii 
dintre 7 si J, starea excitată capătă o evoluție sub acțiunea 
hamiltonianului Zeeman care nu amestecă statele aceluiași m; 


— revenirea atomului la starea fundamentală prin emisie spontană. 
Deoarece energia de tranziție optică este mai mare decât [, acest 
proces poate fi considerat ca fiind instantaneu în comparație cu 
perioadele efectului Zeeman și cuplajului hiperfin. 


Prin urmare, eficiența de pompare optică pare să depindă de raportul 
cantităților a, T și “u”H. 


În ceea ce privește natura fasciculului luminos de pompare optică, se 
pot face următoarele ipoteze: 


— fasciculul poate fi descris in termeni de fotoni; 


— faza luminoasă are un caracter incoerent (nu există moment dipol 
electric total pentru ansamblul de atomi); 


— emisia indusă poate fi ignorată, în comparație cu emisia 
spontană. 
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Pentru a stabili ecuațiile de evoluție, luăm în considerare faptul că 
evoluția in timp a vectorului de stare al întregului sistem este 


descrisă de ecuația Schrôdinger: 


i -|T(t) > =A|T(T)>,'(4,61) 


dt 

unde H — Ho + Hz este Hamiltonianul sistemului (Ho fiind energia 
atomului si a câmpului de radiații si Hz cuplarea dintre atomi și 
câmpul de radiații). Singurele elemente ale matricei care nu dispar de 
Hz sunt date de 

< u I Hz I m — Kt > = Aki e-^'R «1AI % 'm> (4,62) 

și 

<u; —Ü;Æ,X| H, |m; -AZ> = '"|w>, (4,63) 

— 

unde D este proportional cu momentul dipol al atomului, depinde de 
funcțiile de undă ale atomului si este proportional cu (KK) 1, iar R - 
Ro + vt determinä pozitia atomului in functie de v. 

Procedând la reprezentarea interacțiunii față de Ho, 

I 0 (t) > = eiho<1V (t) >, (4,64) 

Hz (t) = e iH?^; H/ (t) eiH»«, (4,65) 


I 0 (t) > având expansiunea : 


IO (0 > = Y1 ¿k (0lu > + Ym, —k(: (t) | m; ->- - 
p. m, t 

H- bu - Ki; AF. A (OIb' "E À>, 

u, i. K, A 


Scriind explicit ecuatia Schródinger: 

ii- |6(«)» = H; (o|d«)>, dt 

(4,66) 

(4,67) 

obținem următoarele ecuatii: 

i -J-* = X« I H- (0I"*: — Kt»bm. ? , (4 68) 
dt m, i 

1 - bm-, - I=2<m-, -KH; (t) Ip' < br + 
+ w I Hz (t) I u'; A, A »K,À, 

m', K, l 


ì ^A = E< u"; Ar Ain? (t) | wt > bT. ^ 


Sh ni 

(4,68') 

(4,68") 
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Acest sistem de ecuatii descrie diferitele etape ale ciclului de 
pompare optică: absorbţia unui foton urmată de excitarea atomului 
(4.68), evoluţia stării excitate (4.68') și reemisia unui foton și 
revenirea la starea fundamentală ( 4,68"). 


4; 242 b. Studiul excitatiei optice 


Dintr-un studiu al excitatiei optice se poate calcula rata de schimbare 
a d«? 


matrice p<*> adică---puu:, p<*>, corespunzătoare matricei oa , în 

dt 

reprezentarea interacțiunii. 

a) Evoluţia stării fundamentale. Această evoluție este descrisă de Du. 
Calculul constă în eliminarea Z>u':_*.; K, A între (4.68*) si (4.68) si 
apoi bm:: -;t între (4.68) si (4.68"). Metoda clasică a 


electrodinamicii cuantice este utilizată în calculele [4]. Se obține 
[253] 


(0 = — Î — + AD 6A(u u')w/¿>u. (A), (4,69) 

K Air EI 

Unde 

DET 

-1r = (+9:N00 |? |a--------------------------- —d;. (4,70) 


ik-ik,+ *„îop + (yl 


A£' = n+ ” n (K) I LZ 12----------------------- dK (4,71) 

si 

Lmm- =2<u1l'DIm><mIe\DIyu'>- (4-72) 

m 

Prin urmare, este interpretată ca fiind proporțională cu 


probabilitatea pe unitatea de timp 


Tp că atomul părăsește starea fundamentală după absorbţia unui foton si 
A^ Tfl este durata medie de viață, Tu, a subnivelului y; Tu depinde de 
u prin A^, adică de starea de polarizare a luminii si este invers 
proportional cu intensitatea luminii excitante la frecvența de 
absorbție deplasată de efectul Doppler Æo + + Kov; Tirl reprezintă o 
curbă Lorentz de jumătate de lățime [; E' este o curbă de dispersie de 
jumătate de lățime [' centrată în punctul + Kov; NE' este energia de 
sine a pământului 
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stare în prezența radiației de excitație. Pentru un atom în starea 
fundamentală în prezența unui foton de energie KY care nu coincide cu 
energia de rezonanță Ko + Kov, poate avea loc o tranziţie virtuală care 
aduce in starea fundamentalä o fractiune din energia nivelului excitat, 
deplasándu-se astfel nivelul de la sol. 


Din (4.69) obtinem 


pr =- Í — i — AE' Ai Zei (ui |A') WE DES 

\2TP J 

Notänd prin puir = b^*, un element al matricei de densitate care 
reprezintă 


atom în starea fundamentală, obținem 


PWw'-------- Í -1- + i A£' EV pL- 

dt 12TPJ v." 

m iAE'iy.4^é . (4.74) 
1 2Tp ) ve" 


La derivarea ecuației (4.74) s-a presupus ca t -t0^» T-1 (rata de 
modificare a b^ (t) este lentă in comparaţie cu FT), Tp 2» A-1, t - Tp 
sil 


Tf (absorbtia si emisia indusá sunt slabe in comparatie cu emisia 
spontană). 


Ecuația (4.74), care este valabilă pentru fiecare atom, este valabilă 
şi pentru matricea de densitate reprezentând un ansamblu de N atomi. 
Permite descrierea evoluției populațiilor de nivel pup. si coerenta 
dintre ele sub excitație luminoasă. 


b) Evoluția stării excitate. Aceasta este descrisă de bm:.- K.. 
Integrarea (4.68') obținem 


„(v + íae)(í-p) -> 


<m; -Ki\Hj (t')-[i>b.At')dt. (4,75) 


1 IA 


Pentru variația matricei de densitate pmm', găsim 


d 1 v;i > [(»»-m') w,-(p-n.') oi, „* Ct, 
— Pm =- Ze ' «m IDI N > P^' 
0i 'Pug' 


< H- (ex0 EI m > — I (4 76) 


unde primul termen din partea dreaptă a acestei ecuaţii reprezintă 
emisia spontană, iar al doilea termen reprezintă pomparea optică. 


4 2 2.2. Reemisia radiatiilor 

Prin integrarea (4,68") obţinem 

X|HHO|w> W.(Odi'. (4.77) rw J Í, 
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Ín consecintá, dupá reemisia radiatiei, matricea de densitate, 
exprimată in funcţie de starea excitată, este dată de 


(w=TV Cu (F, m; m-u, 4) 
t*» mm' 
m-m' = g.-pu' 


X (Cu (F, in; m — HI, p*) pmwi', (4,78) 


ceea ce demonstrează cá nu este de așteptat nicio coerenţă în starea 
fundamentală după reemisia radiației decât dacă aceasta există în 
starea excitată înainte de emisie. 


După reemisie, matricea densității exprimată în funcție de starea 
fundamentală respectă ecuația: 


d(2) T 

s BI sete 

fri — 

Pu"u"'S^[(S)-(^'-u-)] w/ 

rc LU e TE — RE — p"') og] 
(4,79) 


Unde 
Bu"u" = <m I BA, DI u* > <yu"' | BRA, D | m' > Cn (F, nr, este — 


mm 
m-Tn'=u-u! 

- u, p) Cu (F, dacá'; m'-u', HI: 

(4,80) 

4.2.2.3. Evoluția generală a stării fundamentale. Pompare optică 
Adăugând efectele reemisiei radiațiilor la efectele excitatiei optice, 


se constată că matricea de densitate în starea fundamentală respectă 
ecuația 


- puu! = - f-+iAE' ÎN Pu-u 

V — 2Tp) y." 

— I —------- i AF iV Ag.,u.' pu'u- u/ 
N 270 Ju" 

T' n**' 


+ ' V (4,81) 
Tp p^" t+if[(p- p') Re euyw. 


Ecuația (4.81) este de obicei rezolvată în aproximarea seculară. 
Astfel, ecuaţiile care dau populațiile pup ale nivelurilor u sunt 


|. 4üi pm+JV «-P»-» (4,82) 

di TpTp u. ' 

Hai sa stabilim 

Rw:, 1 -> -> 

= — 2I <m ID | u' > |2 | Cu (F, m; m - u, u) |2, (4,83) 
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unde-— I < u' I eRD | m > |2 denotă probabilitatea pe unitatea de timp 
a tp 

trecerea de la nivelul u’ la nivelul m printr-o absorbtie de fotoni si 
| Cu (F, m', m —u, u) I2 denotă probabilitatea relativă a trecerii de 
la un nivel dat m la unul dintre nivelurile u prin emisie spontană. 


Astfel, P^-u. denotă probabilitatea pe unitatea de timp a unei 
tranzitii prin rezonanţă optică de la nivelul u’ la nivelul u. 


De cand 

2 I C'ir m' m- H:» Ix) !2 = 1»(4.84) 

u 

putem scrie 

= -2I<“]1,-Plu>|3|F1i(T, m; m-u', u') |2 = Pur, (4,85> 

Tp mil' U' 

În acest fel (4.82) devine 

- - [o + (ZP" »'- (4-86') 

dt Ng Ip) 

Din (4.86) rezultá principiul pompárii optice: variatia pe unitatea de 
timp a populaţiei pug. al nivelului u este egal cu intrarea de la alte 
niveluri ui minus ieșirea către alte niveluri uf, In general, Pu->u-, 
=f= Pu'->u astfel încât să se obțină diferente vizibile de populație 
între niveluri ca urmare a absorbției si reemisiei fotonilor. Matricea 
celor 21 -j- 1 marimi Pu-»u' nu este altceva decat matricea pomparii 


optice [40] „ 


Evolutia coerentelor este data de ecuatii 


— Puu'------ I- FT Euu' Puu' 


t,W-' -p 

ett ee EE (4,87) 
». C-in, „ D+ 1 (u - ul (w, - w/) 
u" H 


Vedem ca un element dat puu-, al matricei de densitate este cuplat la 
aE celelalte elemente pu- u-" în asa fel încât u - p' = p" — HIT, 
Termenii noi denotă un transfer parțial de coerenţa perechii (u", u"') 
prin starea excitată la pereche (uy, u'). 


Ecuațiile (4.81) sunt împărțite în clase distincte: un set complet de 
21 + 1 ecuaţii pentru u — u' = 0, un set de 21 de ecuaţii pentru u — p' 
= 1 și așa mai departe. În acest sens, ecuaţiile de evoluție ale stării 
fundamentale sunt similare cu ecuaţiile de relaxare Bloch-Ayant-Kubo- 
Tomita [42] care descriu evoluția unui ansamblu de momente cinetice 


care interacționează la întâmplare cu rețeaua. Prin urmare, pomparea 
optică poate fi considerată în general ca un proces de relaxare. 
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4.2.2.4. Statul exciied 

Matricea densitätii in stare excitatä are forma: 

Pmm' (t)=— X P^' «0 x 

HH- 

x<mI en, : Dlu><u' I g*.bInf> 

r+i [(m-m')o, — (p -— p') wl 

(4,88) 


Această ecuație împreună cu (4.76) ne permite să calculăm intensitatea 
luminii fluorescente reemisă în direcții variate. 


4.2.2.5. Evoluția generală a statelor terestre si emotionate in 
tabloul Schrôdinger 


După traducerea ambelor — puu- și — pmm', in imaginea Schrödinger am dt 


dt 
obtine 
— CMM- = IA, o)MM* — i AE' IA, clMM> — i (u — p') W/ CMM- 
di 2 Tp 
+r 2 CIJ (F' m» m - ^: u) Cu (F, — UI, u') arr: (4,89) 
Nu 
m-th' = m-m' 
si 
d l-> ->'+ ++ 
— - — È «m IDI u >< uI*-D lm' > — 
dí Tp pm' 


— r GTOWL' — i (m —- m') op (4,90) 


unde (A, o}mm- este anticomutatorul si IA, o]mm- este comutatorul 
matricelor Amil' si omm-. 


Ecuațiile (4.89) si (4.90), care oferă ratele de evoluție ale lui oup- 
și a mm', pot fi scrise ca suma a trei termeni s 


J = d(1) [ d<2) [ d(3) , 

dt dt dt dt 

fiecare indicând unul dintre următoarele trei efecte cumulative: 
excitatia optică, emisia spontană și evoluția intrinsecă a atomilor în 
starea fundamentală sau în starea excitată. 
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4.2.2.6. Evoluția generală a statelor terestre și excitate sub 
efectul unui câmp magnetic de radiofrecventä 


Problema este de a investiga evoluţia stării fundamentale sub efectul 
simultan al excitatiei optice și al unui câmp de radiofrecventä dacă 
perpendicular pe câmpul static, care produce efectul Zeernan și care se 
rotește cu o frecvenţă circulară w apropiată de w/. Intr-un experiment 
de rezonanță magnetică în starea fundamentală se scrie ecuația de 
evoluție a matricei de densitate în starea grounu. 


-— OUU.' -------- 1-4, o}|A|A' — IAE" IA, olup. ' 


* [ £ Ch (F, m; m- u, u) Cu (F, m'; m' — u', p')oMM- 2 mm* : 
m-m' = HI 

— i (p — p') w/ — i IH RF, 0 lie 
Unde 


H np = [Z+ e-^ + L ern 


si 
=ei(tx-U')o>I ou(4 


(ouu- este matricea de densitate într-un cadru de referinţă care se 
rotește cu frecvenţa circulară w) 


În starea excitatä nu se mai introduce coerenţa «smm: plecând de la 
starea fundamentală; sub un câmp de radiofrecventä Hr eiu>/, w ~ w0 
ecuația evoluției acestei stări este 

d amm 


<5mm = [ Gmm' — I (m — m') w0 Qmrn — I [H np, &lrr'r (4,93) 


Unde 

Gmm' = E <m Iu><yulI5iw'>. (4,94) 
ly 

4.2.2.I. Semnele detectiei optice 

dW 

Expresia lui----- pup 
dt 


lumina de polarizare eX absorbita de atomi pe unitatea de timp. De la 
numărul 


ne permite să calculăm suma ba(e” de 
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de fotoni de polarizare e;.o absorbiți în intervalul de timp dt este 
egal cu numărul de atomi care părăsesc starea fundamentală în același 
interval de timp dt, avem 

La (^à,) = — Au,p.' O- p. (4,95) 

up ' 

Sub influența câmpurilor magnetice de radiofrecventá, 


= „d(p- 
La (e\,) = Y-Puu 


u dt 

= í + IlE' m z 4e*:: P»"»  ,* 

\ Ipu" y 

E e cue ISE' j Y u- (ixX"-u) - (4,96) 
V 2Tp ) 


Vedem că poate apărea o modulație pentru frecvențele r w (2 m)-1, r 
fiind un număr întreg. Când nu este prezent niciun câmp de 
radiofrecventä, lumina fluorescentă emisă pe unitate de timp într-o 
direcție dată si cu o anumită polarizare este: 


m* 3l 


Lr (Al == Am'm 0/nm'i 


(4,97) 

care este, de fapt, numărul de atomi care revin la starea fundamentală 
pe unitatea de timp, fiecare dintre ei emitänd fotoni de polarizare e\ 
în direcţia (0, 9): 


"Us, A 


Cänd este prezent un cämp magnetic de radiofrecventä, cantitatea de 
lumina fluorescentä este datä de 


-> om*- 
Lf (en) ---------- [21el' '«uyp| o. 

8n limm' 

> pmm < m I Cx DN jg», 

(4,98) 

D im 

in loc de (4.97), unde 

?mm' = ej [(w '"') um: (ul w] 'jp uu' 


< NZZIexoZ)Iuyu»«ypg'I60.0-:2?I m'» l +i [(m — m') wB- (u — ui) 
w] 


(4,99) 


Astfel, semnele de detecție optică - lumina de absorbție şi lumina 
fluorescentă - pot fi pe deplin exprimate de elementele matricei de 
densitate in starea fundamentală, ceea ce oferă multe posibilități de 
detectare optică a rezonantei magnetice in starea fundamentală. 
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4.2.2.8. Interpretarea fizică a rezultatelor obţinute în teoria 
cuantică a pomparii optice 


Rezultatele teoretice analizate anterior oferă o imagine riguroasă 
intuitivă a pomparii optice. Când atomul se află în starea 
fundamentală, excitatia optică cu linia de rezonanţă determină 
absorbția unui foton cu o anumită probabilitate pe unitatea de timp și 
trecerea atomului într-o stare excitată. Un astfel de fp 


un proces poate fi descris ca un proces de relaxare care schimbă 
populațiile sub-nivelurilor Zeeman și distruge partial coerenţa în 
cadrul unui ciclu de pompare optic. Efectul acestui proces asupra 
sistemului atomic este dat de ecuaţii 


H(i) 1 

— OUU<S -2---------- — (A. oiutte — i A E [A, olup» (4 100) 

di 2 Tp 

si 

d 1 1:- gum -> 

—- “mm! =- È <rnIeKD | u > oup- < u'| ex, D | m'>. (4.101; di Tp ~ 
Efectul asupra câmpului de radiație este dat de 

bn («.) = o“»:<4102> 

Tp un' 

Când atomul se află în starea excitată, există o anumită probabilitate 
pe unitatea de timp [| ca acesta să revină la starea fundamentală prin 


emisie spontană. Efectul emisiilor spontane asupra sistemului atomic 
este dat de ecuații 


d(2> 

~~ —— [(4,103'* 

di 

si 

d«2) 

— ouu-= F V Cu (F, m;m — p, u) Cu (F, m';irí- ųu', (4.104? 
mm ' 

m-m' HU. AUT 


Efectul asupra câmpului de radiație este dat de 

-* 3 

Lf (0) = — > -Amm' °m'm- (4,105) 

Între cele două procese de interacțiune cu câmpul de radiaţii optice 
atomul este supus propriei sale evoluții, care în starea fundamentală 
este descrisă de 

d<3) 

—- ou- = — i (u — u') w/ Gutts, di 

(4,106) 
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iar in starea de excitat de 

d<3> 

^mm = — i (m- m') uf o. 


(4,107) 


Astfel, evolutia in timp a unui atom dat poate fi schitatä ca in Fig. 
87. 


Stare emotionatá 
Fig. 87. — Evoluţia atomilor n 


în timpul pompării optice. Fundamental 


'D 

stat 

Ecuațiile (4.100) si (4.105) dau evoluția sistemului de-a lungul 
liniilor verticale AB, EF,... si CD, GH, ... iar ecuațiile (4.106), 
(4.107) dau evoluția sistemului de-a lungul linii orizontale, OA, BC, 
DE, FG, ... Condiţiile de validitate ale teoriei A up, ux, TEL, F arată 


că fenomenele tranzitorii implicate în absorbție sunt de durată mult 
mai scurtă decât toate celelalte caracteristici. perioadele problemei: 
duratele care urmează din perioadele Larmor (w-\ will, durata medie de 
viaţă a stării excitate (T-1) si durata medie de viață a stării 
fundamentale (Tp). Același lucru este valabil și pentru fenomenele 
tranzitorii implicate în procesul de emisie spontană, care durează și 
mai puțin timp, K-F 


a) Procesul de absorbție. Efectul procesului de absorbție asupra stării 
fundamentale este dat de (4.100), arătând cum se golește această stare. 
Din definiţia (4.72) rezultă că A^: = A^. In consecință, valorile 
proprii Pa ale lui A sunt reale, iar vectorii proprii sunt ortogonali: 
(4,108) 

Scrierea (4.100) în | a > reprezentare, găsim 

dC(xi 

(4,109) 

pentru elementele diagonale si 

i oaa - 


dr 


Pa + Pa' + (AE (Pa Pops ) 1 
2Tp 

(4.110) 

BC 

FG 


pentru elementele nediagonale. Din (4.109), (4.110) rezultă clar că ca 
a 


p 


rezultatul procesului de absorbție în starea | a > capătă o lățime -- 
și este deplasată 


prin cantitatea PyÄE'. 
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Figurile 88 si 89 arată că — trasat împotriva Ki — Ko arată ca un 
absorbant-Tp - 


curba de dispersie (Fig. 88a), în timp ce A£' trasat în raport cu Ki — 
Ko arată ca o curbă de dispersie (Fig. 89). 


F,g. 88. — Deplasarea lui «(/C) în funcţie de K. 
Fig. 89. — Dependenţa lui Tpl și AE' de — Ko. 


Această diferență de comportament între — și AE' oferă o descriere a 
fenomenelor fizice care implică aceste mărimi în termeni de două tipuri 
de tranzitii. Când în fasciculul de lumină există fotoni de energie 
egalând, în limitele lui [, energia tranziției atomice, acești fotoni 
pot fi absorbiți efectiv de atom. Tranzitiile corespunzătoare se supun 
legii conservării energiei și sunt denumite tranzitii reale. Fortänd 
efectiv atomul din starea sa fundamentală, aceste tranzitii dau acestei 
stări o durată medie de viaţă finită. 


Dacă energia fotonului din fasciculul luminos nu este egală; Ko, 
energia totală nu respectă legea conservării și nicio tranziţie reală 
nu este posibilă. Dar atomul poate în același timp să absoarbă virtual 
fotonul “aceasta luând un timp foarte scurt i «----------- II, ca urmare 
a celei de-a patra relații de incertitudine. Efectul 


N KyKQ JJ 


a unei astfel de tranzitii virtuale este, ca să spunem așa, să aducă un 
mic număr al funcţiei de undă a stării excitate în funcția de undă a 
stării fundamentale și astfel să modifici ușor energia stării 
fundamentale. 


Efectul ambelor tranzitii — reale si virtuale — asupra sistemului 
atomic este subliniat de experimentele de pompare optica. Efectul 
acestor tranzitii asupra fasciculului de lumină este cunoscut de mult 
timp: în cazul unei tranzitii reale, un foton dispare din fasciculul 
luminos (fenomenul de absorbție), în timp ce pentru o tranziţie 
virtuală o întrerupere foarte scurtă în propagarea fotonului. apare, 
viteza fotonului fiind ușor modificată (aceasta este dispersia 
anormală) 


De menționat că există efecte radiative similare în procesul de emisie 
spontană. Când un atom excitat trece printr-o tranziţie reală la un 
nivel inferior, este emis un foton și acest proces determină durata 
medie de viață a atomului în starea excitată (lățimea naturală a 
nivelului excitat). Dar, pornind de la același nivel excitat, atomul 
poate, de asemenea, virtual să emită și să reabsorbi fotoni (acest 
proces determină auto-energia nivelului, adică a deplasării Lamb). 
Retineti că emisia spontană este un proces izotropic (toate 
subnivelurile unei stări excitate prezintă aceeași lățime naturală și 
aceeași energie proprie), în timp ce în 
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proces de absorbție un fascicul de lumină de direcție dată și 
polarizarea introduce direcții preferentiale și astfel lărgește si 
schimbă subnivelurile stării fundamentale într-un anumit grad (valorile 
proprii Pa ale lui A nu sunt, în general, egale între ele). 


În absenţa câmpului magnetic, fasciculul de lumină excitant înlătură 
degenerarea stării fundamentale, iar subnivelurile de energie sunt 
stările proprii | a > din A. Într-un câmp magnetic puternic, când 
energia Zeeman w/ este mult mai mare decât — anc( AE', subnivelurile de 
energie sunt Stările | u >. Fasciculul luminos induce Tp 


A ' o uşoară perturbare, sub-nivelurile | u > fiind astfel dat o 
jumătate de lățime — și 


Tp o schimbare Aue AE'. Pentru intensitäti intermediare ale câmpului se 
trece continuu din Statele | a > statelor | u >. 


Efectul procesului de absorbţie asupra stării excitate este dat de 
(4.101), arătând modul în care starea excitată este populată pornind de 
la starea fundamentală. Se vede că, dacă polarizarea Bx0 a fasciculului 
incident este coerentă (suprapunerea liniară a o+, o- si m), coerenţa 
amm' apare în starea excitată, chiar dacă nu există în starea 
fundamentală (ouu). - = 0 pentru u =j= u'): Aceasta înseamnă că 
momentul cinetic transversal care apare în starea excitată este cel al 
fotonului absorbit (momentul cinetic al stării excitate rezultă din 
momentul cinetic al stării fundamentale și cel al fotonul absorbit). 


Ecuația (4.102), care dă semnalul de absorbţie La (en,), arată că 
atunci când polarizarea en0 este incoerentä (oi, o- sau m) matricea Aue 
este diagonală (vezi (4.72)) și depinde numai de populații ouua stării 
fundamentale; când polarizarea este coerentă, La (en,) depinde de ouu 
precum și de coerentele ouu-, Astfel, metodele transversale indică 


modularea lui La (ex0) cu frecvențe unghiulare (u — u') w, când, 
datorită rezonantei magnetice în starea fundamentală, opp- se comportă 
ca e-'(u- u7 (w fiind frecvența unghiulară a câmpului de 
radiofrecventa). 


b) Procesul de emisie spontană. Ecuatia (4.103) arată cum starea 

excitată este golită de procesul de emisie spontană. Ecuația (4.103) 
își datorează structura mai simplă în comparație cu ecuația (4.100) 

izotropiei emisiei spontane. 


Ecuația (4.104) arată cum starea fundamentală este populată cu atomi 
care provin de la nivelul excitat prin emisie spontană. Izotropia 
emisiei spontane impune restrictia m — m' = — UI acestei ecuaţii. Prin 
urmare, coerentele ouu- pot apărea în starea fundamentală numai dacă au 
fost deja prezente în starea excitată, deoarece emisia spontană nu 
poate schimba drastic direcţia unghiulară preferentialä a sistemului 
atomic atunci când îl forţează să treacă din starea excitată în starea 
fundamentală. 


Mărimea Lp (BA) dată de ecuația (4.105) este destul de asemănătoare cu 
La (^40), deoarece se referă la procese de emisie spontană într-un 
anumit (Erectie, cu o polarizare determinată. Deoarece polarizarea este 
coerentă, Lp (e) ;) este sensibil 
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la coerentele nmm: și astfel este modulată de frecvențele (m — m') w, 
cu condiţia ca în starea excitată să existe un proces de rezonanță 
magnetică (bătăi ușoare). 


C) Evolutia generalá a stárii excitate. Evolutia generalá a stárii 
excitate este data de ecuatia (4.107), cu (4.99) ca solutie. Din aceste 
expresii si din cea a lui Lf (ex) se pot trage urmátoarele concluzii. 
Chiar si atunci când nu există coerență în starea fundamentală ouu' = 0 
(u =f u')», excitatia optică poate încă induce coerente în starea 
excitată. Ecuația (4.105) pentru Lf (eA) explică caracteristicile 
luminii fluorescente în toate cazurile relevante. LF (eÀ) este sensibil 
m4 


la coerentele amm' (m =f= m') numai dacă er este o polarizare coerentă 
(populaţiile amm fiind independente de câmp). Dacă există coerente în 
starea fundamentală — ouu' =f= 0, vor exista si coerente în starea 
excitată vmm: f= 0, chiar dacă ex, este o polarizare or, o" sau n pură. 
Dacă există coerente ouu' în starea fundamentală, atunci, conform 
(4.93), «smm (t) prezintă modulatii (u — u') w/ caracteristice stării 
fundamentale pe lumina fluorescentă (acestea sunt diferite de bătăile 
luminii Series). la frecvenţe (m-m') vie, caracteristice stărilor 
excitate). In plus, lumina absorbită ;n(ex,) implică componente 
modulate la frecvența (u Am u')w/ provenind tot din ouui, 


Presupunând ouu- =f 0 pentru u =/= UI găsim o relaţie între amm si opp- 
din (4.92), iar populaţiile «smm sunt modulate la frecvenţe (u ul) 
w/; sunt destul de mari chiar dacă w/ T. To relevă aceste modulatii in 
mărimile longitudinale în care este utilizată detecția incoerentă (pură 


trl*, o- sau n). Într-un astfel de caz Lp(ef) este sensibil la 
populații Deoarece ouu' =/= 0 pentru u = u' si m =f m', atunci amm' si 
Guu' sunt cuplate, chiar dacă ex, este incoerent (tr pur *:, o~ sau n). 
In acest caz Lf (<?x) este modulat de frecvențele (u — u') w/ care pot 
fi afișate „F 

printr-o detecție sensibilă la coerente amm' (ex este coerent). Dacă 
coerentele <smm' nu mai sunt introduse în starea excitată pornind de la 
starea fundamentală ci sunt introduse de un câmp de radiofrecventä 
Hre^' (w ~ w0), atunci se obțin bătăi ușoare, detectabile pe Lf (ex) la 
frecvențele (m — m') w, w ~ w8 [254]. 

d) Evoluția generală a stării fundamentale. Din ecuația evoluţiei 

—- CMM, =  (^o)MM' — WEI UL, c]MM-Q/ 2x:p 


«"I^l0Z»|m") (m"Ibl,O|zi')yiii(C,An;"7-m,m)H1i(7?,n';n1-m',m') 


t-m' = m-m' 

T * i [(m-m') ob = (m" —m'") wl 

X 

urmează: 

X Ou"in"' i (u u ) coy ouM', 

(4.111) 
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— o circulaţie a coerentei (si a amortizarii) de-a lungul ciclului 
de pompare optică, lanțul de transmisie o^-u,—> vmrn I -* respectând 
condițiile p" — u'"  m- m' = p- HI, când condiţia w/ Tp 1 este 
îndeplinită și aproximarea seculară este valabilă; 


— principiul pomparii optice, variatia populatiilor fiind data de — 
op; 


dr 


— látimea originii optice a liniilor de rezonantä magneticá in 
starea fundamentală, dată de 


1 
Titu,p, 
1 fil 


Televizor 2 L 


ll , Ap/p' 
2» 


si o deplasare usoará a frecventei de rezonantá datorita tranzitiilor 
virtuale, data de 


C[Xi;£' — AF (Mk ------ 


— necesitatea de a utiliza o intensitate luminoasá de pompare modulatà 
la w/ la plecarea de la o stare iniţială a unei coerente date, pentru a 
obține o pompare optică în starea fundamentală pentru toate ex, 
(pompare optică transversală cu lumină modulată). 


4.2.2.9. Concluzii 


Teoria cuantică a pomparii optice dată de Barrat și Tannoudji [253] 
prezice rezonanţe care pot fi clasificate după cum urmează. Pentru 
starea fundamentală a sistemului atomic, excitatia printr-o linie de 
rezonanţă optică poate fi descrisă matematic și fizic ca un proces de 
relaxare care modifică distribuția populațiilor ouu și distruge 
coerentele ouu- (u =(= u'). In timpul unui ciclu de pompare optică, 
coerentele nu sunt complet distruse; cu cât distanța Zeeman a liniilor 
optice este mai mică în comparație cu lățimea naturală a nivelului 
atomic excitat, cu atât fracțiile de coerenţă sunt mai bine păstrate. 


Semnele de detecție optică La (ex,) și Lp(ex) pot fi exprimate complet 
ca funcţii ale elementelor ouu- ale matricei de densitate în starea 
fundamentală. Excitatia optică provoacă schimbări de frecvenţă ale 
liniilor de rezonanţă magnetică; mecanismul acestor deplasări indică 
două procese fizice complet diferite: existența auto-energiei a sub- 
nivelurilor Zeeman sub radiația excitantá, care diferă de la sub-nivel 
la sub-nivel, și conservarea coerentei în timpul pompării optice. 
ciclu, care induce o fracțiune din efectul Zeeman al stării excitate în 
efectul Zeeman al stării fundamentale. Tot prin excitație optică se 
stabilește o durată medie de viață = —-- a subnivelurilor u, în funcție 
de u până la FAuu, 


(adica prin starea de polarizare a luminii) si este invers proportional 
cu intensitatea luminii excitante la frecvența de absorbţie deplasată 
Doppler A'o 4-K0-v. 
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Lehmann [172] a dezvoltat teoria pomparii optice pentru un caz in care 
constanta a structurii hiperfiná a stárii excitate este de acelasi 
ordin de márime ca lätimea naturalä T a acestui nivel pentru toate 
valorile cámpului magnetic. N-am prezis multe particularitáti ale 
pompei optice. ciclu, urmare a supravietuirii coerentelor hiperfine in 
starea excitatä si a decuplárii lui I si J (in starea excitatä) din 
cauza câmpului magnetic. 


Cele mai importante caracteristici sunt: 


— diferența de eficienţă în ciclurile de pompare optică in o+ față 
de o-, care oferă o modalitate de obtinere a orientării nucleare prin 
pompare optică cu lumină naturală; 


— o deplasare luminoasă a frecvenței de rezonanță magnetică în 
starea fundamentală, originară în tranzitiile reale și care prezintă 
caracteristici foarte particulare în comparaţie cu deplasările luminii 
observate anterior [40]; 


— o schimbare de fază în modularea luminii fluorescente care își 
schimbă semnul la trecerea, în absența câmpului, de la pomparea optică 
în o+ la pomparea optică in o- si, în plus, permite determinarea 
parametrului al 1. 


Lucrările lui Lehmann au oferit o perspectivă mai profundă asupra 
mecanismului orientării nucleare prin pompare optică. Astfel, o 
tranziţie electrică dipol nu poate acţiona direct asupra orientării 
spinului nuclear I. Tranzitia electrică a dipolului directioneazá 
spinul atomic J care isi transmite orientarea cätre spinul nuclear I 
prin interacțiunea hiperfină IJ astfel: ca T acest transfer de 
orientarea nu poate avea loc si eficienta pomparii optice este slaba; 
acelasi lucru este valabil si in cazul unui cämp puternic, cänd, 
datorită decuplärii dintre I si J, starea excitată este guvernată. 


-> — ————»: 


de Hamiltonianul Zeeman H = a IJ 4- H (gj J + gJ). care nu amestecă 
State ale aceluiasi m. De fapt, tranzitia dipolului electric actioneazá 
asupra lui L si transferul orientării către J este efectuat de 
interacțiunea structurii fine A LS. 


4.3. Teoria încrucișării și anti-încrucișarea 
de niveluri atomice 


0 schiţă a teoriei încrucișării nivelurilor atomice a fost oferită de 
Franken [202] Rose și Carovillano [217] au dezvoltat teoria, aplicând-o 
la cazul special de structură fină și lumină nepolarizată. 0 descriere 
consistentă a efectului trecerii la nivel atomic este dată în [220], 
[255], [256]. Intensitätile câmpului magnetic la care nivelele se 
intersectează depind de constantele structurii fine și hiperfine și de 
factorul Lande al stării excitate. 


Pentru un anumit sistem atomic într-un câmp magnetic extern (Fig. 90) 
la o anumită valoare a câmpului apare Incrucisarea nivelurilor atomice 
împreună cu modificări ale radiației optice detectate. Modificarea 
rezonantă a fluorescentei optice apare numai pentru acele încrucișări 
ale nivelurilor atomice | F, m > și | F', m > pentru careO < m— m' 
«^.2. Direcţiile si polarizările celor excitati si detectati 
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grinzile rezultä din aceastä stare. In acest caz, Rose si Carovillano 
[217] au găsit următoarea expresie pentru intensitatea fluorescentei 
rezonantei optice 


dacă (1) = 2? X' «w'l H'+) I b» «w'l Hr+) I b')*«b I Hi-' I <b'\I m>* 


rnm' bb' rr&y---------- IEb'b 

(4.112) unde este operatorul de creare a unui foton de frecvenţă, 
direcție și polarizare date, H este operatorul de anihilare a fotonului 
incident al 


frecvența, direcția și polarizarea dată și 
[&'6 = 1(T6 + Fb') (4,113) 

și 

Eb'b — Eb'm' — Ebm (4.114) 


Fig. 90. — Încrucișarea a două subniveluri atomice ale unui nivel 
excitat. 


dati diferenţa de energie între subnivelurile I b' m' > si | bm», o 
diferentä care depinde de intensitatea cämpului magnetic H. 


Ecuatiile (4.112) si (4.114) arata clar ca intensitatea radiatiei 
fluorescentei optice intr-o directie datä este de obicei o functie de 
intensitatea cämpului magnetic. Aceastä dependentä functionalä are un 
maxim (sau un minim) atunci când Ep'p- (sau când Ep'b->0), adică atunci 
când nivelurile considerate 


se apropie atât de mult încât se încrucișează (pe scara de energie se 
apropie de o distanţă lyb). Dependenţa semnalului de fluorescentä de 
intensitatea câmpului magnetic are profilul unei linii de cvasi- 
rezonanță. În cazurile limită semnalul arată fie ca o linie Lorentzian, 
fie ca o linie de dispersie. Din expresia matricei operatorului de 
creație [256], vedem că apariţia și amploarea efectului de trecere a 
nivelului atomic depinde de următorii factori: polarizarea fasciculului 
incident si a fluorescentei; și dispunerea geometrică (anizotropia 
spațială) a fasciculului incident și a câmpului magnetic. De fapt, încă 
din 1933, Breit [212] a arătat că dacă polarizările și direcţiile 
luminii incidente și fluorescente sunt stabilite în așa fel încât 
niciuna dintre tranzitiile b'm' Eau si bm au nu poate fi distinsă în 
emisie, atunci se are o interferență a celor două sub-niveluri | bm > 
și | b'm' > care modifică distribuția unghiulară a luminii fără a 
modifica emisia totală. 0 consecinţă a acestui ultim fapt este că 
absorbția rămâne neschimbată. Astfel, doar lumina reemisă poate fi 
utilizată pentru a detecta trecerea la nivel atomică. Franken [202] a 
folosit lucrarea lui Breit pentru a stabili teoria efectului 
încrucișării nivelurilor atomice. Rose și Caravillano au dat 
considerații teoretice mai detaliate, dezvoltând formalismul teoriei 
corelatiilor unghiulare și aplicând-o la studiul structurii fine. 


Ca urmare a dezvoltării teoriei cuantice a pomparii optice [40], [253] 
și a efectelor de coerenţă, fenomenul de Incrucisare a nivelurilor 
atomice 
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ar putea fi considerat ca un caz particular într-o clasă mai mare de 
fenomene legate de coerenţa stării atomice indusă de un câmp de 
radiofrecventä sau de câmpul de radiații optice. Știm că fenomenele de 
coerență sunt descrise de elementele nediagonale ale matricei de 
densitate. Luând un element nediagonal al matricei de densitate, pb-b 
(t') = ab(t') ab(l:), pentru nivelurile care se intersectează la un 
moment t' după excitare, amplitudinile funcţiilor proprii 
corespunzătoare stările proprii ale lui Ho sunt exprimate prin 


ab = I ab I exp (iS) exp [(iE6 - F) t'] 


si 

ab' == I «Y I exp (iSz) exp [(i Eb- - T) t'], 

si, astfel 

?bb' ~ exp [i (6— 6'] exp {li (Eb — Eb') - 21] t'} (4.115) 


Elementele matricei ?bb' (pentru un atom) pot fi reprezentate grafic in 
planul complex vectorial, in care distributia unghiulará pentru 
diferiți atomi este dată de fazele (Eb — Eb') t', presupunând că 6 4- 
6' este constantá pentru diferiti atomi excitati. 


Lumina reemisá in momentul t de cátre atomii notati de matricea pb-b 
provine de obicei de la atomii excitati mai devreme. Distributia 
unghiulară a vectorilor pbb' în cazul unei distributii aleatoare dă 
t>b'b — 0. Deoarece starea excitată are o durată medie de viață t = T- 
1, atomii care contribuie efectiv la emisie în momentul t sunt cei 
excitati în momentul t — t. Astfel, in (4.115) trebuie să punem t' T-1 
“sau, mai exact, t' -t0 = -^-j 


Eb ` J7h' 


Acum, în cazul (Eb — Eb} t' -----------—----- «C 1 sau (Eb - Eb) <C F 
(Incrucisare 


de niveluri atomice) vectorii $b'b sunt repartizati astfel incat sa 
formeze aproximativ un vector in plan. Prin urmare c>b'b y 0, adică 
Încrucișarea nivelurilor atomice determină o coerență a stărilor 
corespunzătoare. Descoubes [257] a dat un calcul detaliat al 
intensificărilor reemise în cazul încrucișării nivelurilor atomice ale 
He4 și He3 excitate de un bombardament electronic transversal. 


Pentru a calcula Hcr (Fig. 90) trebuie să cunoaștem relația dintre 
energia E a sub-nivelurilor Zeeman ale structurii hiperfine și 
intensitatea câmpului magnetic extern tratat ca o perturbatie. Deoarece 
Traversarea sub-nivelurilor Zeeman apare atunci când energia 


interacțiunii magnetice este comparabilă cu energia interacțiunii 
hiperfine, trebuie să plasăm sistemul atomic într-un câmp magnetic 
intermediar. Hamiltonianul de perturbatie este o sumă a hamiltonianului 
structurii hiperfină 

Hshf = A (ZJ) +B 

(ZJ)24- — (ZJ)-J2 J2 


2 


22(22-1)7(27-1) 

si Hamiltonianul interactiunii magnetice 

Ha — gj pO Jz H + g! up Zz H. 
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Deoarece componenta tn = mi + mj a momentului unghiular total F este o 
constantă in toate câmpurile, energia E a subnivelurilor Zeeman in 
funcție de intensitatea câmpului H poate fi obținută ca soluție a 
ecuației seculare. dedusă din matricea de perturbații H. Ecuația 
seculară poate fi scrisă separat, pentru fiecare m: 


(4.116) 


Hmt Fn. m, Ft » » . Hmt F», m3 Fn —E termenul HBÁ/ care intră numai în 
elementele diagonale si indică energia divizării hiperfine Eshf 
măsurată din centrul de greutate al liniei spectrale. Termenii 
corespunzători (mai precis lui Jz si /r) pot fi calculati după unele 
formule generale datorate lui Condon si Shortley [245] sau obținuți 
prin utilizarea metodei lui Racah si Wigner-Eckartt [258]. 


Primul calcul al semnalului de detecție în cazul anti-incrucisärii 
nivelurilor atomice a fost făcut de Eck, Foldy si Wieder [219]. Lasilla 
[255] clarifică unele particulari! ies în utilizarea formulei lui Breit 
[212] si arată in special când această formulă poate fi aplicată 
efectului de anti-incrucisare a nivelurilor atomice care apar in 
fluorescenta prin rezonanță optică. To ilustrati calculul semnalului 
anti-incrucisare, luați cazul particular J = 1, I = —. Primul pas este 
găsirea structurii 


nivelurile de energie. Un nivel al structurii Zeeman, fără structură 
hiperfină, este prezentat în Fig. 91. Fiind de tipul AI J, cuplarea 
hiperfină poate fi scrisă A 


ca A IzJz-\-- (I+ J+ Z_J+) unde termenul gi p01 Ho a fost neglijat 2 
în comparație cu efectul Zeeman. Termenul AIZJZ are elemente doar pe 
diagonala principală a matricei, valoarea acestora fiind Ami mJ- 
Astfel, apare o dublare a nivelurilor energetice (Fig. 92). Vedem că 
două perechi de niveluri există atunci când cele două niveluri 

Fig. 91. — încrucișarea sub-nivelurilor magnetice pentru un nivel 

cu J= 1, I--. 

2 


nivelurile reprezentate în fig. 91 când se ia în considerare cuplarea 
hiperfină AU 
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din fiecare cuplu ia aceeași valoare mp — mp + mj. Între două astfel de 
niveluri non-A 


elementele matricei diagonale — (7+ J + 7 J+) vor exista. Luând in 
considerare cele două încrucișări din Fig. 92, noua structură a 
nivelurilor de energie poate fi reprezentată ca în Fig. 93. In acest 


fel, structura clasică a celor două subnivele hiperfine 13 m* m * 
F — — și F — — se regăsesc, ținând cont de cuplarea de 7 J (pentru 2 
2 


770 = 0 există o degenerescentä cvadrupol, care nu are echivalent în 
cazul general al antiîncrucișării, când J nu mai este un număr cuantic 
bun. Pentru a calcula semnalul anti-încrucișare al nivelurilor atomice, 
luaţi în considerare starea fundamentală J = 0 și iluminarea o+ (Fig. 
94). 


Fig. 93. — Nouă structură a subnivelurilor magnetice reprezentate in 
Fig. 91, când sunt luate în considerare cele două încrucișări 
prezentate în Fig. 92. 

Fig. 94. — Calculul semnalului anti-încrucișare al nivelurilor atomice. 
Cazul in care starea fundamentală este o stare J = 0 și iluminarea se 
face cu lumină o+. 

a unui foton este scurt în comparație cu 


Presupunem că timpul de absorbţie 


timpul de cuplare în starea excitată (lățimea liniei de excitare este 
mare în comparație cu structura hiperfină). Statele mj, mp > = + i|* - 


2 


2 


cuplată la starea 0, + — > și, rezolvând ecuația Schrodinger dependentă 
de timp, găsim funcția de undă V (t) în momentul t pentru un atom 
excitat în starea 

1 

2 

vor fi populate ca urmare a absorbției. Starea 1 + 1,--------- — > este 
2 

1 

2 

in acelasi moment: 

1 

2 

(4.M7) 

TOY = fl +1,----- L 

2 


unde | a |* 2 + | b |2 = 1. Probabilitatea de tranziție atomică din 
starea + 1, 


y»  ll*e starea I 0, -j-> este data de o expresie similară tranziţiei 
2 2 
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probabilitatea unui spin H---între două sub-niveluri magnetice--------- 
> si 4------ >j 


2 I 22) 


supus unui cämp de radiofrecventä intr-un experiment de rezonantä 
magnetica [259], the 


H----spin fiind plasat intr-un cämp Ho astfel incät diferenta de 
energie intre 


1 
2 


nivelurile -4-- - > si 


2 

este w0: 

I ¿ |2 = -12 M2 sin2 i l 2JZ |2 + M2 f ) 

|2K|2+A2 (20 

(4.118) 

Analogia cu rezonanța magnetică este perfectă I2I^yIÍ1 si A-> w — w0; 
cuplarea hiperfină funcționează asupra spinului nuclear ca un câmp 
rotativ de radiofrecventä de frecvență zero, iar anti-incrucisarea 


apare ca un fenomen de dublă rezonanță [35], [60], [190]. 


Pentru a calcula, de exemplu, intensitatea 3n a luminii reemise 
procedäm ca într-un experiment de rezonanță dublă [60] 


i'i I 2KI2 11 I 


3n c- EA ---sin2 - / I 2VI2 + A2 (t — t8)diO 
|2K|2 + A2 |2 I 

ji 1 2K]2 

2 T2+ I 2VI2 + A2 

(4.119) 


Ecuația (4.119) este un caz particular al lui (4.112), găsit pentru 
cazul în care excitatia optică populează doar unul dintre cele două 
niveluri. 


Un calcul efectuat în reprezentarea (F, mp) folosind formalismul 
matricei de densitate [190], [260] arată că perturbatia | 7.V | 
introduce coerenţa între cele două niveluri de traversare si caneéis 
această coerenţă atunci când «diferența de energie între niveluri 
devine suficient de mare, adică | 2K| > F. 


CARTĂ 
5 


Echipamente și tehnici experimentale utilizate în metodele optice de 
spectroscopie de radiofrecventà 


5.1. Producerea unui cámp magnetic de antrenare 


Pentru a studia rezonanta magneticá nucleará sau electronicá cu 
ajutorul cämpurilor magnetice Ho cu o intensitate maximá de 1200 G, 
trebuie sá folosim un sistem de bobine Helmholtz pentru a genera 
campul. Pentru metodele optice de spectroscopie de radiofrecventä 
(dublá rezonanta magneto-optica si pompare opticá), bobinele Helmholtz 
sunt necesare deoarece uneori sunt necesare cámpuri magnetice de 


intensitate relativ slabä. Pentru cämpuri magnetice relativ slabe (zeci 
sau sute de Gauss), bobinele Helmholtz oferä cäteva avantaje economice, 
precum si cäteva performante tehnice remarcabile, cum ar fi: 


— o omogenitate excelentă pe un volum suficient de mare; 


= posibilitatea de a efectua măsurători absolute ale rapoartelor 
gi romagnetice prin determinarea directă a puterii furnizate bobinelor 
și a frecvenţei de rezonanţă. 


Problema calculării câmpului magnetic generat de un sistem de bobine 
Helmholtz este un subiect clasic [261] — [265]. Berger și Butterweck 
[266] au oferit o metodă generală de calcul pentru un sistem de două 
bobine, atunci când dimensiunile conductoarelor nu sunt prea mici în 
comparație cu diametrul bobinei. Evident, configurația Helmholtz este 
un caz limitativ. Calculul lui Berger și Butterweck se bazează pe o 
extindere în serie a câmpului magnetic în apropierea centrului 
instalaţiei. 


În calculele existente distanța dintre cele două bobine apare într-o 
formă foarte complicată, iar corectiile făcute pentru bobine groase duc 
la formule greu de utilizat. Unele calcule noi au oferit formule care 
dau intensitatea câmpurilor magnetice în funcție de curent într-o formă 
mai practică. In astfel de calcule problema este de a determina 
potențialul magnetic creat de un curent electric într-un punct dat, în 
cazul unei simetrii de revoluție. Câmpul magnetic H dedus din 
potențialul magnetic poate fi exprimat într-o serie de polinoame 
Legendre. 
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5.1.1. Calculul unui sistem de bobine Helmholtz 

5L bol. Cámpul magnetic creat de o bobiná subtire 

intr-un punct apropiat de centrul sáu de simetrie 


Se consideră două bobine subțiri cu raza r la o distanţă de 2s una de 
cealaltá, alimentate cu curentul /(A) (Fig. 95). 


Fig. 95. — Bobine Helmholtz. 

Componentele cámpului magnetic, una dintre ele paralelä cu axa 0x a 
bobinelor, cealaltă perpendiculară pe axa 0x (componenta radială), sunt 
date de următoarele expresii: 

| i 2Kr2 ' J3 r2 — 4.s2 j'2 45 12r2 s2 — r4 — 8n4 v4 

10 p3 +4 p2 p2--64 ii14P*"+'" 

i 3Kr2 sy ji 5 3r2 — 452 y 


io 7^7" s 7 T2"4***' 


(5,1) 

(5,2) 

Unde 
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5.1.1.2. Câmpul magnetic creat de două bobine subțiri într-un punct 
aproape de centrul lor de simetrie 


Pentru a calcula câmpul magnetic creat de două bobine subțiri la 
distanța de 2s una de cealaltă si de raza r într-un punct apropiat de 
centrul lor de simetrie, adăugăm expresiile obținute prin înlocuirea 
lui 5 in (5.1) și (5.2) cux +5 si x — s. Astfel avem 


Anı2 Fl 

a' = To P3 
po 

64 


P'1 


(5,3) 

4n12 3 yx [ r2 — 4n2 

P2 

5 12r2s2 - r4 — 854 4x2 - 3y2 
8 

PA 


P2 


(5,4) 

Când cele două bobine sunt plasate într-un aranjament Helmholtz 

» egal- 

(5.3) și (5.4) devin 

24-ni 

Hx 

55/2 r 

2-32 

1 4- (24 y2x2 — 3y4 — 8x4) + ... 

(5,5) 

27:32-n i yx (4x2 — 3y2) 

58/2 r ri 

(5,6) 

5.1.13. Cámpul magnetic creat de douá bobine coaxiale groase 

intr-un punct apropiat de centrul lor de simetrie 

Trebuie sá cunoastem cát mai precis posibil cämpul magnetic din 
regiunea de lângă centrul de simetrie al bobinelor Helmholtz, deoarece 
bobinele trebuie aranjate astfel încât câmpul magnetic să fie omogen pe 
volumul celilor de rezonanță. In plus, câmpul magnetic trebuie să fie 
omogen pentru un anumit aranjament al bobinelor. 

Într-un astfel de caz trebuie să însumăm câmpurile create de fiecare 
tură a bobinei, sau cu alte cuvinte să integräm (5.3) si (5.4) în 
raport cu variabilele s și r peste secțiunea transversală a bobinei. 
Pentru a face acest lucru, introducem densitatea curentului electric J 
astfel încât 

idn = Jdsdr, (5,7) 

unde n este numărul de spire ale fiecărei bobine, i curentul electric 
în bobine (în A) si \ \ di dr = S, aria secțiunii transversale a 
bobinei pentru una dintre bobine. . d, Js, 
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După integrare, cu Ro raza medie a fiecăreia dintre bobine, se obține 
Ann i F, , 3 n?2 — 2x2 , 15 24y2x2-3y4 —8x4 


10L 4 64R*o 
(5,8) 
Unde 
cu 

. 4mn 
Jly — 
Rü 10 
113 
n2 £g16 


. Rn fd* (n' r2 . , 


yx15 c xy (4*2--3^2) 


A —--------- NN —ds dr = —- 
5 Já.Jfi» P3 $ 

a, = —- ln 

2/70 

Vdl + Rj +7?2 \~df+~RÎ — 
(5,9) 
(5,10) 
Cd'C7r' r2(r2-452) 


3iZ2 (4 + ^i)3/2 


R6 rd, (fi, r2 (12 r2 s2 ` 


RI . 4 


(<Pd, a, — «?d, a, — «Pd, a, + «pd, A,), 


a (y<i,R, E 9d, Rt — $a, A, + QA, 


S Jd, Jr, 

(5,12) 

P11 

Să luăm acum în considerare cazul bobinelor de grosime medie si Jet ne 
calculäm deviația câmpului magnetic de la valoarea sa in centrul 
Sistemului de bobine Helmholtz. Prin introducerea parametrilor 
adimensionali 

= și B =~ R1, 

2RO  2R0 

(5,13) 


care depind de forma bobinelor si notând cu e << 1 devierea de la 
poziția Helmholtz, găsim 


AX = M(1-B), 

= Ro (1 + B)> n _d( Lei 
„pă. —^o--a I » 

V 2) 


A »Il+e li 


(5.14» 
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Pornind de la integrai exacte din (5.11) se calculeazá expansiunea in 
serie a lui B in functie de parametrii a, B si e. Din considerente de 
simetrie, doar termenii din aß/(a2, B2) sunt in sfärsit semnificativi. 
In plus, tinánd cont de faptul cá 

4aß = *T' (5,15) 

găsim” 

B = TW(36a2 - 3172 - 30a + ' m): (5.16) 

Condiţia de omogenitate a câmpului magnetic 

B (a, B, e) = 6, (5,17) 


duce la exprimare 


30 «e = 36 a2 —31 B2. (5,18) 


Deoarece in general nu putem obține o valoare a lui e astfel încât B = 
0, luăm B = 0 pentru e = £0. Punând 


€ = £0 4- Ae (posibil experimental) (5.19) 
valoarea lui B este 

28 

B --------- Ae, (5,20) 


iar deviatiile relative (neomogenitätile) câmpului magnetic față de 
câmpul Ho =H (x=0, y = 0) în centrul de simetrie al bobinelor sunt 


= 0,96 Aa + 0,144 
Ho H 
=1,92*Ao+ 0,576 24j;2x2-3j;4-8x4 ' 


Ho 


Variind distanta dintre bobine la x = y (cazul experimentelor de 
rezonanță magnetică) putem obţine Ae < 0 și cei doi termeni din (5.21), 
(5.22) se compensează reciproc. Acest lucru este așa deoarece: Ae » 0 
când cele două bobine sunt prea îndepărtate una de cealaltă în 
comparație cu distanța cerută de condiția Helmholtz ; si Ae < 0 când 
cele două bobine sunt prea aproape una de cealaltă în comparație cu 
distanța cerută de condiţia Helmholtz. Folosim (5.21) și (5.22) pentru 
a calcula deviatiile teoretice ale câmpului magnetic, pentru a fi 
comparate cu rezultatele măsurătorilor asupra omogenitátii acestuia. 
Există calcule [267] ale câmpului magnetic care iau în considerare 
efectul de răcire dând o variație liniară a densităţii de curent de-a 
lungul axei bobinei. Termenul suplimentar care apare este neglijabil 
pentru bobinele folosite în experimentele de rezonanță magnetică; 
primul termen nu poate fi transformat într-o expresie care să ajute 
calculele numerice. 
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5.1.1.4. Compensarea neomogenitätilor câmpului magnetic a două bobine 
într-o configurație Helmholtz 


Cu experimente de rezonanță magnetică în câmpuri magnetice slabe, 
[268], [269], omogenitatea obținută prin utilizarea a două bobine într- 
o configurație Hefmholtz nu este satisfăcătoare. Astfel de experimente 
necesită compensarea neomogenitatilor de-a lungul unei direcţii 


perpendiculare pe axa celor două bobine (Oy, în Fig. 95). În cazul a 
două bobine subțiri, realizând o expansiune limitată a câmpului (pentru 
y = 0), găsim 


A» = 3011+| 
r2-452 , , 45 
y H p4---------- 64 


854 + r4-12 r2j2 
(5,23) 
Hy = Q. 


Să vedem dacă este posibil să adăugăm un câmp creat de o pereche de 
bobine de aceeaşi simetrie la câmpul creat de două bobine Helmholtz, 
obținând astfel un câmp rezultat total a cărui expansiune Începe cu y6. 
Folosind două perechi de bobine alimentate cu curenții i+ si z2, putem 
alege mai Întâi raportul — astfel încât cele două cor-Z2 


termenii care răspund in y2 sunt egali si de semn opus; apoi, păstrând 
această valoare de fl 


raportul -f- > putem determina valoarea lui iY pentru care suro a celor 
doi termeni Z2 


in yi va compensa termenii corespunzatori pentru bobinele Helmholtz. 
Astfel, având în vedere câmpurile 


Hx = HQ 1 

125 J14 

HXL=Af (i+v+0/ +.. >), 

HXt = A z2 (1 + B2y* + c2y* + ...), ei trebuie să respecte condiția 


Hx + HXl + HXt — Ho 4- An + A2 i2. 

(5,24) 

(5,25) 

Márimile Alr Br, Cr, A2, B2, C2 si Ho pot fi găsite cu ușurință 
folosind (5.23) si parametrii geometrici. Pentru a determina q si i2 
rezolvăm ecuațiile 

Ji B^ z\ A2 B2 i2 = Ọ, 

AQ q + a2 c2i2-—^- = 0. 

125 A4 


Pentru două perechi de bobine groase, ţinând cont de (5.8) găsim 


2 31D 
45 

64 R% A 
(5,27) 


AXi = A z; (1 + Biy2 + Qy4 +...), Hr,t = A2 i2 (1 + B2 y2 + c2 y4 
de sen in 
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Dintr-o conditie identica cu (5.25) rezulta ca sistemul 


A *ih + ^2 ^2 z2 H-------- 7—MHq- 6e» 

4 J?6 A 

451€ 

wi Ci ù 4” -4» C2 is - Z/(( = 0(5,28) 
c>4 A 


ne permite să determinăm z^ si z2; Alt Br, Q, A2, B2, C2 si Ho sunt 
gasite folosind 


(5.8) si thé geometrica! parametrii. 


5.1.1.5. Calculul preliminar al cämpului magnetic creat de un sistem 
de bobine Helmholtz 


Pentru un calcul preliminar al cámpului magnetic generat de un sistem 
de bobine Helmholtz sunt recomandate diagramele lui Moussa si Bellicard 
[270]. In calculul lor, acesti autori incep prin a integra expresia dH 
data de teorema Biot-Savart-Laplace. Parametrii adimensionali 


a => 0 in 
RR 

2a 

1 + a2 + (2 

(5-29) 


sunt introduse. Apoi, printr-o schimbare de variabilă 
p=-(n-w) 


(5,30) 


iar prin introducerea modulului 


ei obtin 

C2 = sin2 0 = 
l+y 

4a 


(1+o)2 + (2 ' 

10 J?K(1 + a)3 + C2 LAI6) + 
1 — a2 - 72 (1-0)2 —2 

ICH 

(5,31) 

(5,32) 

H= i 

4 


Funcțiile (8) si Er (8) sunt integrale eliptice complete de primul și 
al doilea fel, cu 0 ca parametru. In cele din urmă, ei găsesc 


5 = -F (a, C). (5,33) 
R 


Trasând F (a, C) faţă de a sau Ç ca parametri, dimensiunea bobinelor 
Helmholtz poate fi găsită pentru anumite condiții de câmp date. 
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5,1.2. Sursa de alimentare pentru un sistem de bobine Helmholtz 


Pe lângă condiția de omogenitate (dată de geometria sistemului de 
bobine Helmholtz) a intensității câmpului magnetic peste volumul probei 
(deoarece neomogenitatea lărgește liniile de rezonanţă), o a doua 
condiție este stabilitatea în timp, ridicat de statistica! fluctuații 
ale curentului de alimentare și asigurate de un sistem adecvat de 
redresor stabilizat electronic sau acumulatori. 


Un redresor stabilizat cu tuburi de putere ca elemente de reglare și 
controlul printr-un amplificator în bucla de feedback ca metodă de 
stabilizare oferă o stabilitate de timp de 10-4 timp de câteva ore 
[271]. Stabilizarea sursei de alimentare prin rezonanţă paramagnetică 
oferă o stabilitate în timp de 5-1 X 10-6 timp de o oră [272] La 
alimentarea sistemului de bobine Helmholtz dintr-o baterie de stocare 


de capacitate mare, o stabilitate in timp a cämpului de 10 -6 — 10-7 
intr-o orä este usor de realizat. 


Amplitudinea exactă a câmpurilor magnetice este măsurată prin rezonanță 
magnetică [273], [274]. In general, se folosesc metode radio- 
electronice de măsurare a omogenitätii metodelor câmpului magnetic 
(RMN, EPR) ale spectroscopiei de radiofrecventä. Se știe că forma 
semnelor de rezonanță magnetică depinde de timpii de relaxare ai 
probei, de amplitudinea și frecvența câmpului modulator, de 
amplitudinea câmpului magnetic de radiofrecventä si de simetria 
gradientul câmpului magnetic de antrenare [275]. 


Diverse investigații [276], [277] au arătat că, atunci când gradientul 
câmpului magnetic nu are direcție preferentialä (ca în cazul unui 
Sistem de bobine Helmholtz), jumătatea lätimii liniei de rezonanţă in 
tranziţie lentă sau decrementul logaritmic a bătăilor în tranziție 
rapidă indică efectele mixte ale relaxării și neomogenitätii câmpului 
magnetic. Astfel, neomogenitatea spaţială este calculată din relaţie 


A7/^ (YT2) -1, (5 34) 

unde AH este neomogenitatea spatialä a cámpului magnetic, T2 
decrementul logaritmic al bátáilor si y raportul giromagnetic al 
nucleelor din proba. 

5.2. Producerea cámpului magnetic de radiofrecventä 

Pentru detectarea rezonantelor magnetice ale nivelurilor atomice cu o 
durată de viață medie finită t, avem nevoie de un câmp magnetic de 
radiofrecventä suficient de puternic pentru a induce tranzitii între 
subnivelurile Zeeman ale nivelului luat în considerare: 

(5,35) 

—> 

unde u este fie momentul magnetic al învelișului de electroni pentru 
nivelurile atomice care prezintă un paramagnetism electronic, fie 
momentul magnetic nuclear pentru nivelurile atomice de J = 0. 
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Frecvența câmpului magnetic Hx nu trebuie aleasă la întâmplare. Pentru 
a atinge centrul liniei de rezonanţă avem nevoie de: 


Ho vO 

(5,36) 

adică v0 > t 1. 

Pentru experimentele cu dublä rezonantä magneto-opticá, tinänd cont de 


faptul cá durata medie de viaţă a nivelurilor atomice excitate luate in 
considerare este W-B _ 10-7 S), se arată cá >(0,1 — 1) G si vO > (1). — 


10) MHz. Deci, pentru a studia nivelul 6351 — Hgl [60] al unei durate 
medii de viață t ~ 10-7 s, a fost utilizat un câmp magnetic de 
radiofrecventä cu amplitudinea Hy — G și frecvența vO 110 MHz. Câmpul 
de radiofrecventä Hy a fost aplicat perpendicular pe câmpul Ho printr- 
un sistem de două bobine așezate în aranjament Helmholtz cu celi de 
rezonanță în interiorul lor. Fiecare bobină a fost construită din două 
sau trei spire de cupru (diametrul firului 3-5 mm), răcit cu apă 
(diametrul bobinei de aproximativ 50 mm). Bobinele au fost setate în 
paralel sau în serie (pentru domeniul de frecvenţă joasă) si a fost 
folosit un trimmer pentru a regla circuitul de radiofrecventä pe 
frecvența de excitare. Un cuplaj inductiv a furnizat circuitului LC 
puterea maximă generată de oscilator. Oscilatorul a fost conectat 
printr-un cablu coaxial a cărui impedantá caracteristică a fost aleasă 
egală cu impedanta de sarcină a oscilatorului. Un cristal de cuarț 
controla frecvența oscilatorului. Pentru a realiza un experiment de 
rezonanţă dublă magneto-optică pentru nivelul 13S1 — Hgl [62] s-a 
folosit un generator Colpitts, cu linii coaxiale în anod și catod și cu 
o reţea împământată. Inductanta liniei coaxiale anodice precum si 
capacităţile parazite ale electrozilor tubului oscilant determină 
frecvența de lucru. Regimul de lucru al oscilatorului este determinat 
de o buclă de feedback controlată prin inductanta liniei catodice. 
Inductorul este cuplat la generator printr-o buclă de cuplare în linia 
anodică Lv (Fig. 96) și o linie coaxială. Inductorul este adaptat la 
generator prin condensatorul Ca. 


Tensiunile de alimentare sunt aplicate tubului oscilant la punctele 
sale reci (în domeniul de înaltă frecvenţă), astfel încât să nu fie 
nevoie de bobine de soc pentru separare. Frecvența fundamentală este 
reglată pe 143,2 MHz și are o stabilitate de 10-4 timp de trei ore 
datorită factorului Q foarte mare al circuitului oscilant. Puterea 
efectivă în domeniul de înaltă frecvenţă este de aproximativ 500 W. 
Intensitatea efectivă a câmpului magnetic oscilant este de aproximativ 
2,5-3,0 G. Instabilitatea amplitudinii câmpului magnetic oscilant este 
de 1 la sută timp de trei ore, iar uniformitatea este determinată de 
inductorul care este construit din două bobine într-un aranjament 
Helmholtz. 


Când se studiază nivelurile solului (experimente de pompare optică) 
există două opțiuni pentru câmpul de radiofrecventä Hr, și anume 
rezonanța electronică la o frecvenţă de aproximativ 1,4 MHz G-1 și 
rezonanța nucleară, la o frecvenţă de aproximativ 760 Hz G. „1. 


În studiul nivelurilor de sol ale metalelor alcaline s-au folosit 
câmpuri magnetice de radiofrecventä între 1 si 30 MHz. De exemplu 
[122], în cazul Na, un cablu coaxial trimite semnalul de radiofrecventä 
de la ieșirea emitätorului printr-o buclă de cupru in serie cu un 
condensator variabil de 5-55 pF. 0 bobină secundară de 
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4 ture preia semnalul si il trimite prin doua ture de 11 cm 
diametru si 


de 5 cm plasatä in cuptor in jurul celilor de rezonantä. Turnurile 
sunt conectate in derivatie atät intre ele, cät si cu condensatorul 
variabil care reglează circuitul. Bobinele pentru studierea rezonantei 
la nivelul solului a izotopilor impari de Hg cu nuclee polarizate prin 
pompare optică sunt descrise în [105]. 


Fig. 96. — Generatorul de radiofrecventä utilizat în experimentul cu 
dublă rezonanţă pentru studierea nivelului 73Sj - Hgl. 


Prin urmare, circuitul de radiofrecventä și generatorul sau de putere 
asigură un câmp osci lating de amplitudine adecvată mare, stabilizat în 
timp și omogen în spaţiul care conține celi de rezonanță. De asemenea, 
frecvența câmpului de radiofrecventä este în general fixă, iar 
amplitudinea Hy poate fi variată astfel încât să putem reprezenta 
rețele de curbe Majorana-Brossel. 
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5.3. Celulele de rezonanţă 


Tehnica de umplere a celulelor de rezonanţă cu izotopi a fost 
dezvoltată la laboratorul de spectroscopie de radiofrecventá al Ecole 
Normale Superieure din Paris. Fabricarea și umplerea celulelor de 
rezonanță așa cum sunt utilizate în investigaţiile nivelurilor excitate 
prin rezonanţă dublă magneto-optică a fost descrisă de J. Brossel și 
colab. [GO], [105], [210]. Construcţia și pregătirea supapelor 
utilizate pentru investigarea nivelurilor excitate prin bombardarea cu 
electroni sunt descrise în detaliu de Champeix [278], Pebay-Peyroula 
[279] și Descoubes [280]. 


Celulele de rezonanţă utilizate pentru a investiga nivelurile solului 
de metale alcaline fie în prezența, fie în absența gazelor străine sunt 
descrise de Barrai [122], Margene [126], C. Cohen-Tannoudji [130], 
Skalinski [147], si altii. Tehnologia de fabricare și umplere a 
celulelor de rezonanţă pentru pomparea optică a mercurului este 
descrisă de Cagnac [105]; cazul Cd este tratat de Lehmann [172]. Bou- 
chiat [210] a oferit o descriere excelentă a tehnologiei celulelor de 
rezonanţă ai căror pereţi interiori sunt acoperiţi cu substanțe care nu 
reacționează chimic cu atomii alcalini și nu îi depolarizează prin 
ciocniri. 


Toate lucrările care descriu un experiment de rezonanţă dublă magneto- 
optică sau de pompare optică pentru a investiga rezonanţa nivelurilor 
atomice ale unui element dat, includ o descriere a celulelor de 
rezonanţă utilizate. 


5.4. Tuburile pentru excitatia optică 


Lucrările menționate mai sus descriu și tuburile pentru excitație 
optică utilizate pentru metodele optice de spectroscopie de 
radiofrecventá. Laboratorul de spectroscopie de radiofrecventä de la 
Ecole Normale Supérieure din Paris a dezvoltat tehnologia de fabricare 
a tuburilor pentru excitatia opticá. Existá multe lucrári in literatura 


de specialitate despre tuburile de excitație cu metäis alcalini [281] — 
[284]. 


Tehnologia de fabricare a tuburilor pentru excitatie opticá a arátat ca 
durata medie de viață a tubului crește cu cât frecvența oscilatorului 
care generează descărcarea este mai mare [285] — [287]. In cazul unei 
frecvente mari, absorbtia izotopului pe peretii interiori ai tubului 
este diminuata considerabil. Utilizarea tuburilor fara electrozi 
previne absorbtia izotopilor de pe piesele metalice. 


Tuburile sunt în formă de disc, cu diametrul de 20 până la 40 mm si 
grosime de 1 până la 10 mm, în funcție de izotopul utilizat în 
procedura de umplere. Discul trebuie să fie subţire pentru a evita 
autoabsorbtia și inversarea părții centrale a liniei de rezonanţă 
emisă; de asemenea volumul vaporilor excitati nu este prea mare desi 
aria tubului este foarte mare. Acest lucru este foarte important 
deoarece un regim de lucru stabilizat al tubului poate fi atins numai 
dacă întregul volum este umplut de descărcare. Un volum mic al tubului 
înseamnă o putere de excitare cu frecvență radio mai mică, ceea ce 
scade cerințele de răcire. Un volum prea mare favorizează oscilatiile 
plasmatice care dau naștere unor puncte coid care concentrează 
izotopul; aceasta apoi filis tubul si descarcarea dispare. 
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Alegerea materialului tubului depinde de linia de rezonanță optică 
necesară. In multe cazuri [40], [105], pentru a evita folosirea 
polarizatoarelor sau pentru a asigura condiţii optice pentru pomparea 
optică hiperfină, se folosește tehnica de baleiaj magnetic (sursa de 
lumină umplută cu un anumit izotop este supusă unui câmp magnetic 
string, deplasarea liniei emise de tub astfel încât aceasta să coincidă 
cu componenta liniei necesare pentru a excita atomii din celi de 
rezonanţă. Tehnica máturarii magnetice a fost folosită anterior de Buhl 
și colab.[284], [288]. 


5,5, Sisteme de detectare 


Semnalele sunt detectate optic de fotomultiplicatori conectaţi fie 
direct la un galvanometru, fie la un amplificator și un recorder. În 
primul experiment de rezonanţă magneto-optică [60] au fost utilizate 
două aranjamente. Primul dispozitiv de detectare a înregistrat 
intensitatea totală emisă 30 care a apărut întotdeauna din cauza 
depolarizării prin ciocniri si, de asemenea, a izotopilor ciudati. Un 
astfel de sistem de detectare nu a putut detecta semnalul de rezonanţă, 
deoarece era umbrit de zgomotul de la *el fotomulti-multiplicator, de 
la sursa de alimentare etc. Al doilea sistem, sugerat de Oldenberg și 
Broida [59], a detectat semnalul de rezonanţă într-un magneto- 
experiment de dublă rezonanţă optică. In această tehnică de detecție 
(Fig. 14), un fotomultiplicator primește intensitatea 3a, iar celălalt 
primește intensitatea 3n (sau 3n + -y- 3a j Rezistentele anodice au 
fost reglate astfel încât nici un curent să nu curgă inițial prin 
galvanometru. fluctuațiile sursei de excitație au fost complet 
eliminate, astfel încât galvanometrul să nu devieze între zero și 


iluminarea totală a celilor de rezonantá.Orice fluctuatie face semnalul 
proportional cu intensitatea celor doua fascicule. 


in conditii de rezonantä 3a creste si 3n scade; deviatia instrumentului 
dă direct modificările de intensitate A5 — 3n, + A3n — (300 — - Ma) = 
2A30 (cu condiţia ca, din rezonanţă, egalizarea să se fi realizat la 
3mo = 3a,). Acest sistem a diminuat de 30 de ori fluctuațiile 
necoerente de zero care au fost de obicei înregistrate atunci când se 
folosea un singur fascicul. 


Pentru nivelul 13S1 - Hgl [62] semnalul a fost detectat de un 
dispozitiv a cărui diagramă bloc este dată în Fig. 20. Acest sistem 
este mai sensibil și diminuează fluctuațiile incoerente de zero de 50 
de ori comparativ cu cele înregistrate la utilizarea unui singur 
fascicul. 


Fotomultiplicatorii sunt necesari din cauza intensitatilor foarte slabe 
ale fluxului de lumina in majoritatea cazurilor (limita inferioara 
fiind de 100 de fotoni pe secunda). In astfel de cazuri 
fotomultiplicatoarele singure nu introduc perturbări între intrarea 
luminii și ieșirea electrică. Rezultă că sensibilitatea detectorului în 
sine depinde în primul rând de sensibilitatea fotomultiplicatorilor. 
Caracteristicile fotomultiplicatoarelor au fost raportate în multe 
lucrări [291], [292]. Menţionăm aici câțiva factori care limitează 
sensibilitatea fotomultiplicatoarelor și modul în care aceștia 
afectează curentul fotoelectric. 


După cum am menționat deja, fluctuațiile sursei de lumină (celi de 
rezonanţă) cauzate de variațiile de intensitate ale sursei de excitație 
sunt compensate. 
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cu un aparat adecvat (detecție diferenţială). În condiţii optime, chiar 
și cele mai mici variaţii ale curentului de ieșire depind de 
fluctuațiile curentului fotoelectric propriu-zis. Astfel, următorii 
factori independenți limitează domeniul de utilizare a 
fotomultiplicatorilor: 


— sensibilitatea pragului provenind din caracterul discontinuu al 
efectului fotoelectric; 


— raportul semnal-curent întuneric (pentru curenții slabi există 
interferență între curentul întuneric și semnal); 


_ oboseala anodului si a ultimelor dinode in cazul curentilor 
puternici. 


Sensibilitatea pragului se datorează in primul rând fluctuatiilor 
aleatorii ale numărului de electroni pe unitatea de timp care depind de 
aria foto-emisivă a catodului, dar si fluctuatiilor cauzate de factori 
externi (fluctuații în alimentarea cu energie, utilizarea de slabe 
izolatoare etc.). Fluctuatia relativă a curentului de ieșire dată de 


fluctuatia curentului fotoelectric emis de fotocatod este, într-o primă 
aproximare: 


AG 
HB ea 
(5,37) 
i 


unde u este factorul de amplificare al tubului, e sarcina elementară, t 
constanta de timp a detectorului si i curentul de iesire. 


Procesele de emisie secundará ale dinodurilor au doar o micá 
contributie (15 la sutá din emisia foto-catodului) la statistica 
relativă! fluctuatii. Ecuația (5.37) arată că pentru a diminua u, o 
sensibilitate bună necesită ca intensitatea măsurată a luminii să fie 
cât mai mare; între timp, curentul de ieșire nu ar depăși o anumită 
limită. 


Raportul semnal-zgomot guvernează limita inferioară a semnalului 
detectat. Zgomotul este dat de emisia termoelectronica a fotocatozilor 
si a dinozilor de curentul de scurgere, de feedback-ul ionic si optic 
si de emisia autoelectronica. Acești factori au o contribuţie mai mică 
la zgomot atunci când fotomultiplicatoarele sunt introduse în cavităţi 
reci (aer sau chiar heliu lichid) și se realizează legătura de drenaj 
pentru primii doi factori; pentru ultimele două ar trebui să 
funcționeze cu o tensiune care să nu depășească tensiunea de vârf 
permisă pe dinode. 


Scăderea sensibilităţii tubului după utilizarea continuă se numește 
oboseală. Durata de viaţă a fotomultiplicatorului poate fi prelungită 
lucrând cu un curent de ieșire mic și cu modificări relativ mici ale 
intensității luminii incidente. 


În prezent, majoritatea experimentelor folosesc modularea câmpului de 
radiofrecventá sau a fasciculului de lumină excitant sau detectat. 
Apoi, semnalul de ieșire al detectorului fotoelectric este format din 
următoarele componente: 


— un semnal continuu dat de lampă; 

— un semnal periodic care este semnalul de rezonanţă magnetică și a 
cărui amplitudine este de 103 — 105 ori mai mică decât semnalul 
continuu; 

— o modulare (10-20 la sută) a semnalului continuu, datorită 
alimentării în ca a lămpii de excitație, cu o perioadă egală cu n 
(modularea semnalului in curent continuu se realizează cu o perioadă de 
2ri). 
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La ieșirea detectorului fotoelectric semnalul este alimentat într-un 
amplificator cu lămpi de electrometrie (ex. CK5886) pentru a obţine un 
zgomot cât mai mic. La intrarea acestui amplificator, un condensator 
taie componenta de curent continuu. 


Componenta de 2n ca datorată sursei de alimentare a lămpii este 
eliminată într-unul din următoarele moduri: 


— pentru lămpile alimentate cu curent alternativ (50 Hz), la 
intrarea amplificatorului se utilizează un filtru m, calculat pentru a 
reduce nivelul semnalului de 100 Hz cu un factor de 50, dar fără a 
diminua semnalul de rezonanţă; 


— pentru lămpile alimentate cu curent continuu, nu există modularea 
luminii, dar este necesar un curent de alimentare cu intensitate foarte 
stabilă; 


— pentru lămpile alimentate cu microunde, se obține o bună 
stabilitate; cu toate acestea se lasă o modulație slabă la 50 Hz 
(datorită generatorului de alimentare) pentru semnalul luminos care nu 
este de luat In considerare. 


Ultima procedură este cea mai frecventă. 


La ieşirea amplificatorului selectiv, semnalul trece printr-un 
defazator cu detecție sincronă, urmat de un amplificator de curent 
continuu. Un micrometru detectează semnalul. Defazatorul este reglat 
pentru a obține un semnal maxim în microampermetru. Când se face acest 
lucru, semnalul de rezonanță magnetică la frecvența w0 este în fază cu 
semnalul sinusoidal la w0 care acționează asupra oscilatorului de 
detecție sincron. Descrierea tuturor aparatelor auxiliare utilizate în 
detectarea semnalelor de rezonanță magnetică poate fi găsită în multe 
monografii despre metodele radio-electronice de spectroscopie de 
radiofrecventa [41]. 


Echipamentele electronice au înlocuit acum complet echipamentele 
galvanometrice. Îmbunătăţirea echipamentelor electronice adusă de surse 
de eliminare mai stabile a produs linii foarte ascuţite care permit 
construirea de docuri atomice și efectuarea de experimente de tip 
Dehmelt [132], [176]. 

5.6. Partea optică a set-up-ului experimental 

Partea optică a aparatului constă de obicei din: 

— lentile din sticlă, cuarţ sau fluorură de litiu; 

— plăci polaroid și sfert de undă; 

— filtre de interferenţă și polarizare [164] etc. 

Alegerea lentilelor, polarizatoarelor și filtrelor depinde de radiaţia 
optică utilizată. Pentru experimente la niveluri excitate de 


bombardamentul electronic, sunt necesare celule de rezonanţă cu un 
design special. Ele sunt descrise în [279], [280]. 


Aparatul obișnuit pentru studiul nivelurilor atomice excitate nu diferă 
foarte mult de configuraţia clasică. Cele utilizate pentru studiul 
nivelurilor solului sunt descrise in [105], [122], [126], [130], [131], 
[134], [162], [172]. Configuraţia experimentală exactă depinde de 
experiment (dublă rezonanță magneto-optică, bombardament electronic, 
pompare optică, Încrucișarea și antiîncrucișarea nivelurilor atomice), 
în timp ce parametrii componentelor sunt determinati de condițiile 
experimentale. 


CAPITOL 
6 
Aplicaţii ale metodelor optice de spectroscopie de radiofrecventä 


Am menționat deja câteva aplicaţii ale metodelor spectroscopiei de 
radiofrecventä. În acest capitol oferim o descriere extinsă a acestor 
metode și prezentăm rezultate actualizate. Retineti că majoritatea 
aplicațiilor apar deoarece permit observarea ușoară a rezonantei 
magnetice. 


6.1. Aplicații în fizică 


6.1.1. Aplicații ale metodelor de rezonanță dublă magneto-optică si 
excitare a electronilor la studiul nivelurilor atomice excitate 


6.1.1.1. Efectul Zeeman (determinarea rapoartelor giromagnetice si a 
duratelor medii de viață ale nivelurilor atomice excitate) 


În cazul rezonantei duble magneto-optice, precum si pentru rezonanța 
magnetică a nivelurilor excitate de bombardamentul electronic, curbele 
de rezonanță magnetică reprezintă, la o frecvență fixă w0 a câmpului 
magnetic oscilant Hy (w), variațiile curent fotoelectric (proporțional 
cu A30, sau A3n) în funcție de câmpul magnetic Ho, deoarece acesta 
variază in jurul valorii de rezonanță. 


De exemplu, in cazul stării 6^ — Hgl [34] nivelul excitat J = 1 este 
format din trei stări magnetice: | mj >= |- 1>, | 0 >, | + 1 >. Dacă 
nivelul este excitat optic în lumină polarizată n (vector electric 
paralel cu axa z), sub-nivelul I m > = I 0 > este populat; câmpul 
magnetic de radiofrecventä face ca atomii să prezinte tranzitii de la | 
m >= | 0 > stare la sub-niveluri | m>==I ¿ 1 >, iar atomii care se 
întorc la starea fundamentală emit componenta o Zeeman a liniei Hgl cu 
A = 2537 Â. Intensitatea 3o sau A3 = 3n — 30 a semnalului de rezonanță 
este dată de: 


A3 = P(l,0->+ 1, t) expi----- —idi, (6.1) 
Jo \ Te) 
174 


METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 


unde C este o constantă în funcție de intensitatea liniei de excitație, 
probabilitățile de tranziţie optică etc. 


Conform relatiilor Majorana (3.69) obtinem 
și atunci semnalul de rezonanţă este 


As = c (TA1)1. Ir + (y/, Da + 4 (w — w0)23) 


[2 + (v//,)2 + (w — w0)2 F +4 (yí/,)2 +4 (w - a„)2 

sau 

vs", zs 4 [F, (y Hó, (w - w,)]. (6.4) 

Când (parametrul y este menținut constant si se modifică w — w0, se 
obtin curbele Ma-jorana-Brossel. Unde y ff T curbele Majorana-Brossel 


sunt similare cu curbele Lorentz si au aspectul simetric de 1 clopot). 


curbe. Pentru ytf --z: apare un minim central (inversarea magneticului 
[8 


curba de rezonantá). 

a) Determinarea factorului Landé al nivelului excitat. Se trece prin 
valoarea rezonantei prin modificarea frecventei v = — a cämpului de 
radiofrecventá An HUT sau la constanta w prin variarea Ho deoarece w0 = 
y HQ. 

Raportul giromagnetic y = — se constata prin determinarea pozitiei 
exacte a valorii HQ la rezonanţă si printr-o cunoaștere precisă a 
frecvenței aplicate w = w0. Din asta, cu factorul Lande al leve! y 
definit ca raportul dintre momentul magnetic u și momentul unghiular 
Jh. a atomului, avem 


H = gJ^B = gJh » (6,5) 


unde uB este magnetonul Bohr si em este sarcina specifică a 
electronului in unitáti electromagnetice. Din (6.5) obtinem 


e 
2m0 

(6,6) 

acesta este, 
» __ mo uo 
61 ; 

e Ho 
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Determinarea factorului Landé este de mare interes pentru verificarea 
valorilor teoretice obținute prin cuplarea Russel-Saunders sau cuplarea 
(j, j). Pentru a marca centrul liniei de rezonanţă cu o precizie 
relativă I <& 11 


o vo J 


este necesar ca f » t \ care necesitä cámpuri magnetice oscilante ale 
cáror frecvente sunt mai mari cu durata de viatá medie mai scurtá t a 
nivelurilor excitate. 


b) Determinarea duratei medii de viață t a nivelului excitat. 0 altă 
cantitate care poate fi obținută cu o bună precizie prin compararea 
rezultatelor experimentale si a teoriei este valoarea numerică a lui F 
sau a reciprocei Te (timpul de coerenţă), care la temperatură scăzută 
tinde spre durata medie de viață t a nivelului atomic si este o 
constantă caracteristică. a atomului. 


Când sunt îndeplinite condiții de temperatură scăzută, T poate fi 
determinat din familia de curbe Majorana. 


Notând y = y0 pentru w = w0 (6.4) devine 
(y8^2 

° [2 + 4(y8l1)2. 

(6,7) 


O expresie bună pentru jumătatea lățimii Au a dreptei de rezonanţă 
magnetică poate fi obţinută considerând valorile w+ și w ale lui « 
(Fig. 97) pentru care y pe fiecare parte a lui w0 când yAx < F, 


Au == 2 [T2 + 6,13 (y Ax]2]rT, (6,8) 
(acesta este cazul nivelului 63Ji — Hgl). 


Retineti cá pentru = 0, Auf = 2 T. Atunci, dacă (Aw)2 este reprezentat 
în raport cu (y Jf)2 sau orice altă mărime proporțională cu aceasta (de 
exemplu, tensiunea Vx la capătul circuitului oscilant), fiecare curbă 
Majorana-Brossel oferă un punct al reprezentării și al mulțimii dintre 
toate aceste puncte se află pe o dreaptă (Fig. 98) a cărei intersecție 
cu axa Y este 4 [2, determinată prin extrapolare. Se obține astfel t = 
[-1. Pentru determinarea exactă a lui t trebuie să cunoaștem doar 
valorile relative ale semnalului de rezonanţă și ale diferiților 
parametri y Hr ai curbelor de rezonanță magnetică. 


Dacă trasăm semnalul de rezonanță magnetică în funcţie de Ho, deoarece 
cele două A£ NA 


subnivelurile magnetice Auf = 2-------- = Y------- contribuie la 
jumătatea lätimii 


h 21 


linia de rezonanţă magnetică, obţinem 

1 

T 2yAA 

Ecuația (6.4) poate fi scrisă ca 

(yA1)2 = F2 +4 (y 3i)2. 

To 

(6,9) 

(6,10) 
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Apoi, prin reprezentarea grafică - ca o funcţie a (y Ar)2 obţinem din 
nou un To  ,. 


linie dreapta. Cunoașterea lui T determinată mai sus permite ca Tf să 
fie calibrat in unitáti absolute. 


Metodele de rezonanta dublá si de bombardare cu electroni au fost 
utilizate pentru a másura un numár mare de factori Lande si durata de 
viata a nivelurilor excitate ale diferitelor elemente, cum ar fi 
metalicele alcaline Hgl, Cdl, Znl, Hel, Til, Cdll si Znll. Tabelul 1 
oferá cele mai multe a rezultatelor pentru factorii Landé si a 
duratelor medii de viatá pentru diferite niveluri atomice excitate, 
prin utilizarea metodelor optice ale spectroscopiei de radiofrecventá. 
Tabelul 4 prezintă, împreună cu valorile experimentale, valorile 
obţinute pe baza teoriei existente. 


Fig. 97. — Parametrii unei linii de rezonanță magnetică. 


Fig. 98. — Dependenţa semilăţimii liniei de rezonanţă magnetică de 
intensitatea câmpului de radiofrecventá Ht. 


6.1.1.2. Rezonante magnetice hiperfine ale stárilor atomice excitate 
si determinarea momentelor de patrupol electric nuclear 


Acolo unde divizarea termenilor structurii hiperfine in stárile 
excitate este atät de micá incät nu pot fi observate prin tehnici de 
spectroscopie cu interferentä de inaltä rezolutie [228], metoda 
magneto-optica a dublei rezonanţe propusă de Brossel si Kastler [22] 
poate fi aplicata cu succes . Aceasta este o metoda pentru studiul 
structurii hiperfine a stárilor atomice excitate, direct legate de 
starea fundamentala. Principiul sáu este urmátorul: daca o stare 
atomică excitata, populată prin iradiere cu lumină polarizată, prezintă 
o structură hiperfină, aplicarea unui câmp magnetic de o frecvenţă 
adecvată induce o tranziţie hiperfină. Variatiile populaţiei datorate 
acestei tranzitii se soldează cu modificări ale distribuţiei spatiale 


si ale starii de polarizare a luminii reemise. Elementul de studiat 
este inchis intr-un celi de rezonantä plasat intr-un cämp magnetic 
extern flo, si este iradiat cu o linie de rezonanţă situată în vizibil 
sau ultraviolet. Ca urmare a iradierii, atomii elementului investigat 
trec într-o stare excitată. Radiația de rezonanţă fiind polarizată 
liniar, radiația de fluorescentá va fi partial polarizată. 
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rized, din cauza populaţiei neuniforme a sub-nivelurilor Zeeman 
(experimentul de rezonanță dublă). Polarizarea (gradul de polarizare) 
liniei de fluorescentä este scăzută dacă tranzitiile dipolului magnetic 
sunt induse de un câmp magnetic de radiofrecventä Hr (AF = + 1; Am=0 
p 1) între subnivelurile Zeeman ale stării excitate. Variația gradului 
de polarizare a liniei de polarizare este deci un detector sensibil 
pentru observarea condițiilor de rezonanță, atunci când tranzitiile 
între sub-nivelurile Zeeman ale stării excitate au loc cu probabilitate 
maximă. Un astfel de experiment poate fi efectuat în câmpuri magnetice 
HQ cu o divizare Zeeman foarte mică sau foarte mare, în comparație cu 
diviziunea structurii hiperfină. Polarizarea liniilor de fluorescentä 
este păstrată și pentru tendința spre zero [293]. Când Ho -*m 0, 
spectrul de înaltă frecvenţă obținut este format numai din tranzitii cu 
AF = 1. 


Câmpul magnetic de radiofrecventä Ax generat de un solenoid induce 
tranzitii de înaltă frecvență AF = + 1. Numărul cuantic al momentului 
unghiular atomic total F variază cu o unitate atunci când J precedă în 
cea mai apropiată direcție posibilă. Frecvența precesiei Larmor a lui J 
în jur este v; = h-l gj 0 Hr, iar numărul tranzitiilor de înaltă 
frecvență poate deveni considerabil mare numai atunci când perioada 
precesiei Larmor este de același ordin de mărime ca media. durata de 
viață a stării excitate; astfel încât pentru gj ~ 1 şi v; 1-2 t = = IO- 
7 s câmpul de radiofrecventä Hr trebuie să fie de aproximativ 5 Oe. 


Lățimea liniilor de tranziţie de înaltă frecvenţă dintre termenii 
structurii hiperfină este determinată în acest caz de durata medie de 
viață a stării excitate. Astfel, dacă probabilitatea de tranziţie a 
dipolului magnetic indusă între termenii structurii hiperfină ai stării 
excitate este mică în comparație cu reciprocai a duratei medii de viață 
a stării excitate (Ax slab), jumătatea lätimii liniei în spectrul de 
înaltă frecvenţă este egală cu Av = (nr) 1. Se poate observa că pentru 
t 10 7s se obține Av ~ 10-4 cm-1, adică o jumătate de lățime de 50 de 
ori mai mică decât din cele mai bune aranjamente optice (sursa 
fasciculului atomic). 


Figura 99 prezintă configuraţia experimentală utilizată pentru 
măsurarea divizărilor termenilor structurii hiperfină prin intermediul 
rezonantei duble magneto-optice. Radiația optică de rezonanţă se 
propagă de-a lungul axei x și este polarizată liniar în direcția y și 
nepolarizată în direcția z. Detectarea se realizează cu doi 
fotomultiplicatori, unul dintre ei primind componenta o a radiaţiei de 
fluorescentä în direcția z, iar celălalt intensitatea componentei n în 
direcţia y. Diferenţa de intensitate a celor două componente poate fi 
măsurată prin diferite metode. 


Figura 100 reprezintă nivelurile hiperfine ale stării 73F3/2 a lui 
Cs133 și rezonanţe ale nivelului hiperfin din aceeași stare. Deoarece I 
= 7/2 si J = 3/2, acest nivel se împarte în patru niveluri de structură 
hiperfină cu numere cuantice F = 5,4, 3, 2. Componenta de frecvență v = 
82,85 MHz (0,00276 cm-1) reprezintă tranziţia dipol magnetic F = 5 -> F 
= 4. Câmpul magnetic de radiofrecventä orientat de-a lungul axei x 
(Fig. 99) va induce tranziția m = + 1. Același lucru s-ar putea 
întâmpla dacă H ar fi pe direcția y. Tranzitiile Am = 0 sunt induse 
atunci când câmpul de radiofrecventä este de-a lungul direcției z. 
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Tabelul 4 
Element Considerat levelgj8f gjt X 10'sReferences 


Hg* 6s 6p 3Pi1,48631 +0,00008 1,4838 +0,0004 1,4861 +0,0001 
1,18x0,01[508] [68], [70] [319] 


Hg* 6s 7s 3St1,9 1,9983 +0,0090 0,1116+ 0,0060[62] [62] 
Hg* 6s 6 f 3Ft1,2477 +0,0004 4,50+0,12[502] 
Hg* 6s 7p 3Pal,4402 +0,0007 2,10+0,07[502] 
Hg* 5d6 652 6/?1 D21.1203 + 0.0003 16.00+0.16[502] 
Hg*  63Ft1,2477 + 0,0004 4,49 +0,15[82] 
Hg* 73 P21.4402 +0.0007 2.1 i +0.08[82] 
Hg* 5d» 652 6p1 Ds1,1203 + 0,0003 15,8+1,6[82] 
Hg188 6® Ft (-4) 0,8887+0,0003 [82] 
Hg1»» 63 f4 (-il 1,1113+ 0,0003 [82] 
Hg188 3 PrF 2 (-1) 0,7995 +0,0008 [82] 
Hg188 1P2 (-1) 0,805 +0,001 [82] 
Hg188 11>2 (-4) 1,198 +0,001 [82] 
Hg201 63 f4 M) 0,7268 +0,0005 [82] 
Hg201 63 f4 (-TI 0,8280+ 0,0005 [82] 
Hg201 63 Ft (-4) 0,8280+0,0005 [82] 
Hg201 6« f4 1,4290+0,0001 [82] 

(-4) 
Na 4p 2P3(2 0,9[5011 


* chiar izotopi 
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Element Considerat levelgjgF gjt X 10' iRéférencés 
Na 3p2 P3/21,3341 +0 0005 0,15[82] 

Na 42 T)6/21,2 0,5[82] 

Na 5 2D3/21.2 2[82] 

Na 5 2Daj20,8 [82] 

K 5p *Pal21,34+0,02 1,5[504] 

Rb <>P 2Ps3Ir 1.0[297] 

Cs Ip 2J/a 1,6[298] 


HglM 63Pj 1, -L 2. _3 222'2 & & _ J 2'22' 21.48626 +0.00030 1.48615 
+0.00050- - [508] [508] 

Hg2°i 63P4 £222 2'2 2'21,48622 +0,00030 [508] 

Zn (45 4p)3P1 (4s 4J)1Z)21,4950 + 0,0004 0,9962 +0,0004 300 


2,85 +0,05[86] [86] 


zn (4î 56/)4)2 (45 66/)1^ 4311 54)..0.9982 +0.0004 1.0020 +0.0004 
0.829x0.005 1.29 +0.05 (50.05 (50.0-1) [61.0-1] [61.2] x8.0004 1.0020 + 
0.0004 , [92] [88], [92] 

Znll 2D312 4,65 x0,20[88], [92] 
Cd 53Jl 53A 6'Ü2 43F4 53F4 22,5 21,8 +0,7 2,1 +0,2 
1,3 +0,1 1,3 x0,1[509] [88], [92] [88], [92] [88], [92] [88], [92] 
[88], [92] 92] 
Cdll 22>/8 8,3 
Hel  33P 34d2 41P2 5jZ>2 61A 3'J11.500 «0.005 1.000 +0.002 1.0006 
+0.002 1.0012+0.0020 1.000 +0.5.0.01 0.000 =0.5.0.0.01 +0.0.0.01 165 
+0,020 0,391 +0,020 0,491 +0,020 0,5 +0,1 0,1 [502], [511] 
[502], [510] [502], [510] [502] [502] [502] [502] 
Hei 53Z> 32P 3f4 43P 5SP 63P1,0006 +0,002 1,500 =0,005 1,25 

0,491 +0,02 0,958 +0,006 1,67 +0,17 2,3 +0,17 +5,0 2,0 + 0,005 
[510] [511] [511] [511] 


+0,7[88], [92] 
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Studiul intervalelor hiperfine ale stărilor excitate optic prezintă un 
interes deosebit pentru atomii de stare fundamentală J = 0 sau 1/2 *. 


Astfel de investigaţii au fost întreprinse în special pe elementele 
alcaline, a căror stare fundamentală 2S1/2 este caracterizată printr-o 
distribuţie a sarcinii simetrică sferic. 0 astfel de stare nu permite 
măsurarea cvadrupolului nuclear nw 


Fig. 99. — Montaj experimental pentru investigarea structurii hiperfine 
prin rezonanţă dublă magneto-optică. 


S-sursá de lumină; L-lentile; PM- fotomultiplicatoare ; C — curba de 
rezonantá;P — polarizator; E — S m vector electric de intensitate. 


Fig. 100. — Liniile de rezonanţă magnetică pentru tranziţia hiperfină 
de stare 73P3/2 — Cs133 [298]. 


A. schema de niveluri hiperfine de stare 73P,/, de Cs; b. rezonanţe 
între nivelurile hiperfine ale stării 73P,i, ale Cs13'. 


moment. Metoda magneto-optică a dublei rezonanţe a făcut posibilă 
determinarea foarte precisă a momentului cvadrupolului nuclear din 
devierea distribuţiei termenilor de structură hiperfină a stării 2P3/2 
de la regula intervalului. Prin aceeași metodă se poate determina și 
momentul cvadrupolar electric Q pentru elementele de pământuri rare 
alcaline pentru care starea fundamentală este 1S0, prin măsurarea 


* Din teoria structurii hiperfine știm că pentru un J = 0 sau — stare 
fundamentală nimic 2 


pot fi găsite despre momentul electric patrupol nuclear; acest moment 
se manifestă numai in J > — Stări atomice care au mai multe intervale 
hiperfine. 


APLICAŢII 


Lei 


intervale de structură hiperfină (care permite calcularea constantei de 
cuplare magnetică A și a constantei de cuplare cvadrupolară B) a 
termenului 3Pr. Până acum, metodele optice cu radiofrecventä au fost 
aplicate la studiul intervalelor hiperfine ale stărilor excitate de tip 
2P3/2 ale atomilor alcalini [294] — [298] pentru starea 43P1 a Zn67 
[299] si pentru starea 53Pr a Cd113. [92]. 


În sfârșit, observăm că odată cu creșterea intensității câmpului 
magnetic de radiofrecventá, lățimea liniilor de tranziție de înaltă 
frecvenţă crește și, în cazul în care componentele principale încep să 
se suprapună, apar noi componente care sunt tratate ca tranzitii 
cuantice duble (Fig. 101) [115], [120], [300]. Tabelul 2 prezintă 
constantele structurii hiperfină și momentele patrupolare electrice ale 
nucleelor determinate prin metodele optice ale spectroscopiei de 
radiofrecventa. 


6.1.1.3. Studiul efectului Stark prin spectroscopie de radiofrecventà 


În lucrările de pionierat [34], [60] privind rezonanța dublă magneto- 
optică, Brossel a subliniat că această metodă poate fi folosită pentru 
a studia efectul Stark. In studiul rezonantei magnetice a nivelului 
63Pj — Hgl, Blamont a suprapus un câmp electric E peste și paralel cu 
câmpul magnetic fo care dă naștere efectului Zeeman, câmpul electric 
inducând deplasările Stark [237], [301] . Un câmp electric de 70 kV cm- 
1 a fost aplicat vaporilor de mercur. 


Fig. 101. — Rezonante ale nivelului 7P23;r al Cs133 [298]. 
A. |F = 5|->|F=4> corespunde la 83 MHz; 
IF - 4 > -> F = 3 > corespunde la 66,5 MHz; 


b. 'F=5 > ->F = 3 > corespunde la 2 x 74,7 MHz (tranziţie cu două 
cuantice). 


Diagrama subnivelurilor magnetice ' m > ale nivelului 63^ — Hgl este 
reprodusă în Fig. 102. Când câmpul magnetic acţionează singur (Fig. 102 
b), cele două spatii Zeeman [0 > ->1+>și | 0 > -> !— 1 > sunt 
egale si se observă o singură frecvenţă de rezonanţă (curba I, Fig. 
103). Aplicând un câmp electric E paralel cu HQ, induce aceeași 
divizare pentru nivelurile m > = ' 1>silm>=|-1l>sia 


una diferită pentru nivelul ji m» = į 0 > (Fig. 102 c). Astfel, 
întrucât cele două diviziuni Zeeman i 0 > ->1+1>și ' 0> ->-1> 
devin inegale, se observă două frecvenţe de rezonanţă, simetrice față 
de frecvența Zeeman (curba II, Fig. 103), indicând această înjumătățire 
în câmpul electric E = 40 kV cm-1. Această înjumătățire Stark nu 
depinde de valoarea Ho a câmpului magnetic utilizat. 


Efectul Stark este proporțional cu pătratul câmpului electric: Av = 
2KE2. Observarea efectului Stark a nivelului 63P1 — Hgl în cazul 
izotopilor impari prin 
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rezonanța magnetică si măsurarea acestui efect cu o precizie de 2,5% 
pentru câmpuri electrice între 10 si 70 kVcm-1, au arătat 
comportamentul sáu patratic. Diferenţa în împărțirile nivelurilor | m > 
= 10 > și eu z« > = | + 1 > este 21,3 + 0,5 MHz la 1000 Kkycnrl. 


Fig. 102. — Deplasarea magneticului Fig. 103. — Efectul Stark pentru 
subniveluri de nivel într-un câmp electric. 63/*! — Hgl [301]. 


Spunem că constanta Stark este pozitivă dacă prin aplicarea câmpului 
electric se mărește distanța |zn> = |0>->|zn>=|l > și distanţa zzz > = 
| 0 > -> -> Im>- I — 1 > este redus. Atomii din | zzî >= |- 1> 
radiază lumină polarizată circular pe partea dreaptă (o+) si cele în 
starea | zn > = | - 1 > radiază lumină polarizată circular pe partea 
stângă (o-), cele două maxime separate de câmpul electric prezentând 
astfel polarizări circulare opuse atunci când lumina este detectată 
paralel cu câmpurile. Semnul acestor polarizări determină semnul 
constantei Stark. Dar observarea experimentală paralelă cu câmpurile 
este imposibilă, deoarece nu sunt disponibile electrozi transparente la 
ultraviolete. Din fericire, există o relație teoretică simplă între 
efectele Stark ale structurii hiperfine pentru izotopii impari și 
efectele Stark ale izotopilor 7=0; deci semnul constantei Stark poate 
fi determinat in alt mod. Pentru acei izotopi I =f= 0, când Ho crește 
(Back-Goud-— -> 


efectul smidt) decuplarea progresiva a vectorilor I si J duce la 
spatierea inegala Z eman si la posibilitatea separării diferitelor 
rezonanțe. Prin adăugarea câmpului electric E, fiecare rezonanţă este 
deplasată, sensul deplasării depinzând de semnul constantei Stark. 


În Fig. 104 cele două rezonanțe 


ale mercurului Hg199 stare F = 3/2, cu 7 = — sunt prezentate. Retineti 
că pentru m 2 


v0 = 380 MHz (E = 0) cele douá rezonante sunt la 275 G si respectiv 270 
G, prin aplicarea unui cámp electric, cele douá rezonante sunt 
deplasate in directii opuse, depärtändu-se. In aceste conditii, 
relatiile teoretice arata cá constanta Stark 
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este negativ. Blamont [237], [301], a studiat aceste relatii si a fácut 
o verificare experimentalà detaliata. 


Configuraţia experimentală a lui Blamont este derivată din cea a lui 
Brossel [60] (Fig. 105). Diferenta este cá se aplicá un cämp electric 
suplimentar E. Dificultatea de a efectua 


Fig. 104. — Efectul Stark pentru nivelul 6'Pj — Hgl [237]; cazul 
izotopilor impari. 


268 270 272 27k 2^6 278 Hz(G) 


Fig. 105. — Structura experimentală pentru studiul efectului Stark la 
nivelul 68/*! — Hgl, prin intermediul dublei rezonante magneto-optice 
[237]. 


L — lampa de excitatie opticá; TS-resonance celi; T = termostat; G — 
polarizatoare; /-lentile optice ; PM — fotomultiplicatoare ; RF — 
circuit de radiofrecventá pentru generarea cámpului Ht. 


experimentul constá in producerea unui cámp electric permanent foarte 
intens intr-o regiune a spatiului in care actioneazá si un cámp 
magnetic intens de radiofrecventä. Electrodele plane intre care se 
stabilește câmpul electric nu trebuie să fie conductoare de înaltă 
frecvenţă, ci să conducă sarcinile. Pentru a face acest lucru, cele 
două plăci de condensator sunt realizate din pirex acoperite cu un 
strat subțire de semiconductor. 
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6.1.1.4. Măsurarea sectiunilor transversale de coliziune ale atomilor 
în stare excitată cu molecule de gaz strânge, ciocnirile conducând la 
lărgirea unei linii de rezonanţă magnetică 


Când am prezentat determinarea duratei medii de viață a stării excitate 
prin metode optice de spectroscopie de radiofrecventä, sa arătat că 
aceasta este legată de jumătatea lätimii liniilor de rezonanţă 
magnetică. De asemenea, am observat că atunci când atomul părăsește 
nivelul la rezonanță, acțiunea coerentă a câmpului de radiofrecvenţă 
este oprită. In acest fel rezultă o eroare în frecvenţă care poate fi 
înțeleasă prin relațiile de incertitudine Heisenberg. Această 
întrerupere a acțiunii coerente a câmpului de radiofrecventä poate avea 
și alte motive în afară de trecerea atomului din starea excitată în cea 
fundamentală. De exemplu, o coliziune a atomilor stării excitate cu 
moleculele de gaz strânge poate perturba faza funcţiei de undă a stării 
excitate atomice, întrerupând coerenţa rezonantei și conducând la 
lărgirea unei linii de rezonanţă magnetică. 


De obicei, se presupune că sistemul final de ciocnire a atomilor 
excitati cu moleculele de gaz strânge nu are o relație coerentă cu 
sistemul initial. Dacă notăm cu tc timpul mediu dintre ciocniri (Z = rc 
2 reprezentând numărul de ciocniri pe unitatea de timp al unui atom 
excitat), timpul de coerență t' (timpul în care atomul este încă în 
starea sa excitat, coliziunile fiind prâsent) este dat de 


Cu alte cuvinte, probabilitatea totală ca atomul să fie în starea sa 
excitat este egală cu suma probabilităților de tranziție în starea 
fundamentală prin emisia spontană de lumină și probabilitatea pe 
unitatea de timp a ciocnirilor între atomii în stare excitată și 
moleculele de gaz strânge. 


Astfel, efectul coliziunilor poate fi studiat prin adăugarea unui gaz 
strânge la presiune din ce în ce mai mare în celi de rezonanţă care 
conțin vapori ai elementului investigat. Se măsoară durata medie de 
viață t' pentru diferite presiuni ale gazului de strânge. Graficul - 
faţă de presiunea gazului de strânge dă o linie dreaptă, deoarece, 
acord-t' 


Conform teoriei cinetice [54], este dat numärul Z de ciocniri pe 
unitatea de timp a unui atom in stare excitatä, diametrul coliziunii 
fiind o (egal in principiu cu suma razelor partenerilor care se 
ciocnesc). de 


Z = — 2A17V2a2 / 2n7?ti-!- 
TC I Mx M2 I 
(6,12) 


unde si M2 sunt masele moleculare ale partenerilor care se ciocnesc, 
iar TV2 sunt numărul de atomi sau molecule pe cm3 pentru fiecare tip, 
respectiv, R constanta gazului perfect, T temperatura în °K si o 
secțiunea transversală a mercurului ciocniri atomice excitate cu 
molecule de gaz strânge. 
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To luați în considerare presiunea gazului p, N este eliminat între 
(6.12) si P = NKT (6.13) 


si primim 

-L = 1,95-I019 o'/> !/—[_!_+Jl (6,14) 

TC r TI My M2 I 

unde factorul numeric 1,95 x I019 este dat în unități cgs. 


Panta dreptei- (Fig. 106) în funcție de p permite calculul tc al 
secțiunii transversale de coliziune. 


Fig. 106. — Variația liniei de rezonanță semilätimea nivelului — Hgl cu 
presiunea azotului in celi de rezonanță. 


Metoda de determinare a secțiunii transversale pentru ciocnirile 
atomului excitat — molecule de gaz strânge prin rezonanță dublă a fost 
dată de Piketty [302] si aplicată studiului sectiunilor transversale de 
coliziune a izotopilor chiar Hg — gaze nobile. Grossetête [303] a 
efectuat acest studiu pentru coliziunile de mercur cu alte gaze strânge 
(H2, 02, Na), cu o atenție deosebită asupra efectului coliziunilor 
asupra curbelor de rezonanță magnetică ale izotopilor de mercur. In 
cazul ciocnirilor izotopilor pari Hg - molecule de gaz strânge, 
coliziunile induc tranzitii între subnivelurile Zeeman, iar pentru 
izotopii impari Hg - ciocnirile moleculelor de gaz strânge, coliziunile 


induc nu numai tranzitii intre subnivelurile Zeeman, ci si tranzitii de 
la unul. nivel hiperfin la altul. 


Structura experimentală este cea concepută de Brossel pentru studiul 
duratei medii de viață a nivelului 63/N — Hgl [60]. Atomii de mercur 
sunt excitati de lumină; frecvența câmpului Hy este de 108 MHz și 
valoarea de rezonanţă a lui Ao este de 51,4 G. Curbe care reprezintă 
variația intensității luminii reemise Ax + 4- A2 3n în funcţie de ff0 
pentru diferite valori ale frecvenţei radio. intensitatea câmpului fiy 
sunt reprezentate grafic. 


Atunci când gazul de strânge este absent, curbele sunt de tip Majorana- 
Brossel, pătratul curbelor de rezonanţă semilățime fiind o funcţie 
liniară a 
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primim 


(y#! 1)2, adică (Au)2 = (2 t-1)2 [1 +6,13 (yHx 1)2]. Deoarece 
amplitudinea rezonantei este Bo = K---- 


1+4(yHıt)2 

A? — 

—i-;[1-4(yH11)23 (6,15) 

^(yTt)2 

N 

se obţin : (Aw)2 = [(v//x 02] şi — = 

Bo 

Astfel, două linii drepte pot 

= A Kîi”T)2]. 

Dacă liniile drepte satisfac ecuațiile anterioare în prezența unui gaz 
strânge, putem calcula cele două valori ale lui (yHl 1)2 care corespund 
aceluiași hi, din două drepte. Astfel, pentru o presiune fixă, sunt 
trasate curbele Majorana-Brossel care conduc la durata de viață medie 
aparentă prin extrapolarea la -> 0. Măsurătorile sunt repetate pentru 
diferite presiuni și apoi — este trasat în funcție de presiunea gazului 
de strânge. Calculele sunt calculate după cum se arată mai sus. 
Calculul pantei drepte — în termeni de presiune a gazului de strânge 1 


se realizează prin metoda celor mai mici pătrate (durata de viață medie 
naturală a nivelului considerat fiind luată ca cunoscută). 


Se pot distinge fenomenologic între două tipuri de ciocniri: 


a) stingerea coliziunilor care pot fi produse cu probabilitatea "Tt. 
In acest caz (se ia în considerare nivelul 63PL — Hgl), atomii de 
mercur excitati își transmit energia de excitație către partenerii lor 
și revin la starea fundamentală (sau la starea metastabilă 63P — Hgl) 
fără emisie de lumină. Ciocnirile de stingere apar atunci când sunt 
utilizate gaze de strânge H2, 02 sau Na. Astfel de ciocniri nu apar în 
gazele nobile; 


b) ciocniri depolarizante cu probabilitate ıfl. În astfel de 
ciocniri, un atom dintr-un anumit sub-nivel Zeeman | m > din starea 
63Pi — Hgl poate, după ciocnirea cu gazul strânge, să fie găsit cu 
aceeași probabilitate într-unul dintre cele trei sub-niveluri Zeeman: | 
+ 1 >, |0> sau | - 1 >. Deoarece polarizarea luminii prin rezonanţă 
optică depinde de populația sub-nivelurilor Zeeman, coliziunile rezultă 
într-o depolarizare a liniei optice. 


Ciocnirile depolarizante au fost studiate de Keussler [304] și, mai 
recent, de Olsen și colegii săi [305], [306]. Dacă atomii de mercur 
sunt excitati cu componenta n a liniei Hgl, A 2537 A, ciocnirile apar 
pentru componenta n 

H 


a luminii reemise, cu respectarea gradului de polarizare P = 
—----------- . De cand 


+ 30 


polarizarea liniei nu este completă în absența coliziunilor (Po < 1), 
relația 


poate fi folosit la calcularea tv 
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Dacă se realizează excitarea în lumină o, atunci 

3a-3n = P 

2-P' 

(6,17) 

acesta este 

(6,18) 

Mäsurätorile lui P' in functie de presiunea gazului stränge ne permit 
să găsim tX si apoi secțiunea transversală no2 corespunzătoare 
coliziunilor depolarizante. 

C) Ciocniri de defazare produse cu probabilitate Astfel de ciocniri 


mentin atomul in sub-nivelurile sale Zeeman | m » si nu duc la 
depolarizarea luminii emise, ci perturbă faza funcţiei de undă de nivel 


excitat. Astfel, coliziunile de defazare participă la scurtarea 
timpului de coerenţă și au ca rezultat o lărgire a liniilor de 
rezonanță optică și magnetică. 


În general, dacă sunt prezente tot felul de ciocniri, atunci 


Tl T TC 
(6,19) 
Unde 
(6,20) 


Există o analogie între tx si timpul de relaxare longitudinală a 
rezonantei magnetice, pe de o parte, si între------------- h — 
(probabilitatea totală de defazare) 


TI T2 


iar timpul de relaxare transversal invers pe de altă parte. Retineti că 
I\ = T2 când coliziunile pur defazate (titl = 0) sunt absente. 


Folosind formalismul matricei de densitate, Piketty-Rives [302] a găsit 
profilurile liniilor de rezonanţă magnetică în prezenţa ciocnirilor 
între atomii de mercur în starea 63PX — Hgl și gazele strânge. 
Calculele sale corespund unui model fenomenologic care nu poate 
pretinde a reprezenta exact situaţia fizică. Calculul se desfășoară 
după cum urmează: se notează matricea de densitate care caracterizează 
populațiile de nivel 63PX în stare staționară și apoi se evaluează 
influența diferitelor tipuri de coliziuni asupra acesteia. Prin 
calculul matricei de densitate p2 care dă populaţia | m>-|0> 
subnivelul Zeeman, intensitatea poate fi determinată, ceea ce este 
proporţional cu p2. Prin urmare 


Tabelul 5 


a) Sectiuni transversale de coliziune intre atomii de mercur excitati 
in starea 6 P si atomii sau moleculele de gaz catenar 


Gaz străin Metode clasice 
Dublă rezonanță magneto-optică 
Hg naturalHg202 
n?.(À2) [517] 
oI(A2) [513]4(82) [514][515]4(À2) [304][514]„2 1 cp + cp (À2) 
[304], [514]°b(Ä') [ 305], [306]0q(À2) [305], [306]2 .2 oo + op (À2) 
[305], [306]^(À2) [302], [303], [516] 
El  -15.021.412.4012.411.00.0011.012.138.6 +1 
Ne  88.9-35.7-0-13.30.3313.613.147.8 +2.5 
—— ka em 


+ 


Ar —61.562.022.0022.019.90.4420.328.882.9 +4 


Kr ——0-33.90.5934.557.4119 +6 
— E ` gemeng - 
Xe ———0-44.51.0345.560.2164.5 +8 
— | | — - 


n2 64.851.0-42.20.2742.544.62.0946.739.1- 


H3 27.824.5—8.6-9.487.5917.116.1 


02 65.1—-19. 9-15. 121. 136. 2134. 0- 

Comentariu: Diferențele dintre rezultatul de la [302], [303] [516] o 
of- Secţiune transversală Lorentz 

2 

Op-sectiune transversală de coliziune de depolarizare 

iar cele din [517] sunt legate de stingerea din cauza impurităților. 
2 

0q — stingerea coliziunilor secțiune transversală 

oj — coliziune crors section 


b) Sectiune transversală de coliziune Între atomii excitati cu mercur 
în starea 75 S1! si molecule de azot [621. 


— 2,45 +0,5 


c) Sectiuni transversale de coliziune intre atomii excitati de Cd in 
starea 51 Pj si atomi sau molecule de gaz străini |518] si între atomi 
de mercur excitati in starea 68 Pl si atomi sau molecule de gaz stráini 


Cd natural Hg 


natural 

(À2) (À2) 
El 27,5 #331 +3 
Ne 31 +424+3 
Ar 77 +864+6 
Kr 100 +870 +7 
Xe 120 +678 +8 
H2 31 +437+4 
n2 80 +878+7 
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unde A este probabilitatea totală de excitație optică, N numărul; a 
atomilor în starea fundamentală și Bc forma funcţiei Majorana-Brossel. 
B —, (y802, (w —w0)2 unde în loc de 1/7 apare parametrul l/t 4- 1/Tc. 


Din (6.21) efectul coliziunilor la Hr = 0, pentru B = 0 poate fi 
calculat: 


1 

3tj 

(6,22) 

Dacă coliziunile de stingere (tB = oo) sunt neglijate, atunci 
, MAT 

P2=- 

(6,23) 

I-1> si | + 1 > Populatiile de subnivelul Zeeman sunt 


Pi -— P3 


(6,24; 
Polarizarea liniei Hgl A 2537 Â va fi 


p, ` -g*-? Pi - Pr ] 


PI+Prl+- — 


E T1 
(6,25) 


Acest rezultat era de asteptat, deoarece cotiziile de stingere 
afecteazá populatiile din cele trei niveluri in acelasi mod si nu 
rezultă decât în scăderea intensității luminii. 


Pentru Bc=/=b semnalul p nu este proportional cu Bc. Când T2 = co 
(absente coliziuni de defazare), p2 se obţine proportional cu Bc. Se 
poate concluziona atunci că nu există ciocniri de defazare între atomii 
de nivel 63PX — Hgl și gazele strânge (deoarece rezonanța magnetică se 
lărgește, dar forma lor este întotdeauna cea a curbelor Majorana- 
Brossel). Ciocnirile de stingere nu au fost prezente în determinările 
Piketty-Rives [302] pentru gaze nobile (sau, ținând cont de precizia 
măsurătorilor, se poate spune că 12 > 5 tJ. Tabelul 5 prezintă 
rezultatele obtinute in acest caz prin magneto-optic). dublä 
rezonantá.Rezultatele obtinute prin aceastá metodá sunt apoi comparate 
cu cele obtinute prin metode optice pure. 


Studiul coliziunilor prin metoda Brossel-Kastler [22] magneto-optică 
dublă rezonanţă are unele avantaje asupra metodelor optice. Se știe că 
prin însăși natura sa, linia optică are o jumătate de lățime de ordinul 
1000 MHz (pentru linia Hgl A = 2537 A) din cauza efectului Doppler- 
Fizeau. Pentru a observa lărgirea prin coliziune a unei astfel de 
linii, este necesar să existe o lărgire a 
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de ordinul 100 MHz, adică presiunea gazului strânge ar trebui să fie de 
ordinul zecilor sau chiar sutelor de mm Hg. Dar la astfel de presiuni 
nu se mai poate fi sigur că doar gazele nobile în stare atomică 
participă la fenomenul de coliziune, deoarece un număr mare de molecule 
diatomice sunt prezente și ciocnirile cu trei corpuri nu pot fi 
neglijate. La astfel de presiuni sunt prezente și o deplasarea 
centrului de greutate al liniei și o asimetrie a profilului său. In 
acest caz, teoria Lorentz simplă nu mai este suficientă pentru a 
explica profilul liniei. 


Sensibilitatea metodei dublei rezonanţe este superioară celei clasice! 

metode optice, deoarece o presiune strânge a gazului de numai IO-2 mmHg 
duce la o dublare a semilátimii. Spre deosebire de măsurătorile optice, 
în măsurătorile de radiofrecventä, lățimea Doppler este de ordinul a 1 

Hz pentru o frecvenţă de tranziție între subnivelele Zeeman de ordinul 

a 100 MHz și astfel poate fi neglijată în comparație cu lățimea liniei 

naturale a nivelul de excitație care este de ordinul a 1 MHz. 


În metoda dublei rezonanțe se studiază doar efectul coliziunilor asupra 
nivelului excitat (de exemplu, 63PX — Hgl), deoarece se observă 
tranzitii între subnivelurile Zeeman ale nivelului excitat considerat. 
Studiul prin metode optice se realizează pe o linie de rezonanţă 
optică, de exemplu tranziţia 63PX -> 6xS0 Hgl în cazul nivelului 63PX — 
Hot. Astfel se poate observa rezultatul coliziunilor la nivelul excitat 
și al solului. Metodele optice nu permit separarea diferitelor 


componente hiperfine. Dar metoda magneto-optica a dublei rezonante 
permite studiul separat al izotopilor pare si impar (factorii Lande 
fiind diferiti pentru diferiti izotopi pari si impari), deoarece 
rezonante apar la valori diferite ale cämpului magnetic in metoda 
dublei rezonanţe la o frecvenţă fixă . Condiţiile experimentale cu 
metode optice conduc la o mare varietate de rezultate, iar 
interpretarea lor este, de asemenea, destul de complicată. 


Din studiul ciocnirilor atomilor orientati cu gazele strânge (atomii 
din stările excitate) se poate stabili următoarele [91]: Sectiunile 
transversale măsurate sunt egale (în limita erorii experimentale) cu 
cele obținute pentru depolarizare. secțiune transversală [307]. 
Lărgirea liniilor de rezonanţă, care ilustrează scăderea duratei medii 
de viață a, de exemplu, nivelul 63PX, se datorează apoi transferului de 
la un subnivel Zeeman la altul (| m> -> | m' >). Transferul populației 
la alte niveluri de electroni poate fi neglijat pentru gazele nobile și 
nu este de mare importanță pentru H2, 02, N2. Sectiunile transversale 
02 măsurate sunt de aproximativ aceeași valoare ca secțiunile 
transversale cinetice sau cu siguranță mai mari. Determinarea prin 
efectul Hanle dă rezultate comparabile cu cele obținute în experimentul 
cu dublă rezonanță magneto-optică. 


Este evident că în prezent studiul relaxării nivelului excitat este 
foarte incomplet, deoarece metodele tranzitorii sunt în mare parte 
inaplicabile în acest caz: duratele medii de viaţă ale IO-7-urilor sunt 
prea scurte pentru a permite experimentarea ușoară. Astfel de ciocniri 
sunt de obicei ciocniri puternice, deorientările producându-se cu o 
probabilitate apreciabilă la fiecare ciocnire. Originea interacțiunilor 
de deorientare pare să fi fost rezolvată de Byron [308], care a 
presupus că deorientarea se datorează interacțiunilor electrostatice 
dintre doi atomi care se ciocnesc. Cu această ipoteză, au fost 
calculate secțiuni transversale pentru atomi în starea 63^ — Hgl si 
diferite gaze nobile. Valorile teoretice sunt în concordanţă cu 
rezultatele experimentale. 
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6.1.1.5; Obţinerea unor linii de rezonanţă magnetică foarte ascuţite 
de către fenomenul de difuzie coerentă multiplă a fotonului 


a) Rezultate experimentale. Înainte de a descoperi metoda magneto- 
optică a dublei rezonanţe, au fost utilizate diverse alte metode [54] 
pentru a măsura durata medie de viaţă a nivelului 63/^- Hot, De 
exemplu, unele determinări au măsurat coeficienții de absorbție sau au 
folosit dispersia la marginea unei linii de absorbţie. 0 altă tehnică 
este cea a lui Garrett [309] care măsoară timpul de reemisie al liniei 
Hgl A = = 2536 A după excitarea cu un impuls de electroni foarte scurt. 
Tehnica lui Garrett este delicată, dar interesantă datorită 
rezultatelor sale. De exemplu, această metodă arată că valoarea medie a 
duratei de viață a nivelului 63PX — Hgl depind de tensiunea vaporilor, 
cu excepția presiunilor foarte scăzute. În sfârșit, metoda Hanle [199], 
[310] a arătat și că Te depinde de tensiunea vaporilor. Teoria 
efectului Hanle a fost dezvoltată de Weisskopf [213], care a arătat că 


pentru un astfel de experiment gradul de polarizare a luminii reemise 
este 


Fig. 107. — Diagrama bloc a unui experiment pentru obtinerea 
fenomenului de difuzie multiplă coerent. 


unde y este raportul giromagnetic al stării 63P1 — Hgl si t durata 
medie de viață a acestei stări. 


Experimentul se desfășoară după cum urmează: vaporii din celi de 
rezonanță care se află la 0 (Fig. 107) într-un câmp magnetic Hx 
îndreptat spre observator sunt excitati cu linia Hgl A 2537 A, 
polarizati de-a lungul axei z si propagati de-a lungul axei z. axa y. 
Lumina reemisá este polarizată liniar de-a lungul axei z dacă Hx = Q; 
pentru creșterea Hx, lumina reemisă se polarizează eliptic cu axa 
majoră rotindu-se în jurul Hx în sensul curentului de magnetizare. 
Măsurătorile lui P permit evaluarea lui T. 


Toate metodele clasice menţionate mai sus au condus la valori medii ale 
duratei de viață ale nivelului 63PX - Hgl între 0,9 x 10"7 si 1,26 x 
10-7 sec. Prin metoda dublei rezonanțe magneto-optice, Brossel a 
obținut Te = 1,55 x 10-7 s. Efectuând experimente de tip Brossel pentru 
durata medie de viață a nivelului 63PX — Hgl sau chiar izotopilor de 
mercur, Blamont [69], [237], [311] a observat următoarele: profilele 
liniilor de rezonanţă magnetică se potrivesc destul de bine cu 
Majorana-Brossel. curbe [34], [60], dar valoarea numerică a constantei 
Te diferă apreciabil de valoarea lui Brossel [60]. Se observă astfel 
lărgirea liniei de rezonanță magnetică 
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prin efectuarea de experimente cu dublă rezonanţă la temperaturi 
scăzute. S-a observat că parametrul T2 măsurat prin experimente cu 
dublă rezonanță nu a fost durata medie de viață a nivelului 63Pr - Hgl 
și a fost început un studiu sistematic. Parametrul T2 a fost numit timp 
de coerenţă și toate studiile au avut ca scop clarificarea 
semnificației sale fizice. 


= Influenţa dimensiunilor de rezonanţă celi. La o anumită 
temperatură (o tensiune de vapori dată) s-a observat că cu cât 
dimensiunile celiului erau mai mari, cu atât liniile de rezonanţă 
magnetică observate erau mai clare; de exemplu, T2 = 1,42x 10-7 s 
pentru un celi de 2tfx20x4 mm si 1,72 x10-7 s pentru un celi de 35x40x7 
mm. Acest efect este general. 


— Influenta temperaturii (tensiunea vaporilor). Din másurátori pe 
un ansamblu de izotopi chiar de mercur [69], [237], [311] s- a obtinut 
o dependenţă puternică a T2 de temperatură. Liniile de rezonanţă ale 


caror semilätimi depind de temperaturä sunt reprezentate grafic in Fig. 
108 si variatia temperaturii lui Te este reprezentatä in Fig. 109; 
retineti ca sub -20°C, Te este acelasi pentru toti izotopii pare si 
pentru nivelurile hiperfine ale izotopilor impari de mercur. Această 
valoare a lui Te = 1,18 x IO-7 s corespunde duratei medii de viață a 
nivelului 63PX — Hgl. 


_ Influența abundentei izotopice. Curbele de rezonanţă au fost 
obținute din măsurători ale mercurului natural si din măsurători 
efectuate pe fiecare izotop si prin excitare selectiva cu izotopi pari 
(Hg198, Hg200 sau Hg202); fiecare curbă se potrivea cu formulele 
Majorana-Brossel, dar linia de rezonanţă cea mai clară corespundea 
celui mai abundent izotop (Hg202); sub 25*C, pentru celi utilizaţi, Te 
este același pentru toţi izotopii pari și pentru nivelurile hiperfine 
ale izotopilor impari și valoarea sa este de 1,18 X10-7 sec. 


— Influenţa sursei. Valorile Te depind de caracteristicile sursei 
de lumină. Astfel, o sursă naturală de mercur cu caracteristici de 
emisie de linie largă a condus la un Te- 1,65 X 10-7 s, în timp ce o 
sursă de emisie de linie îngustă a dat un Te — — 1,80 X 10 ~ 7 s (celul 
a fost umplut cu mercur natural). Acest lucru este explicat de faptul 
că sursa de linie îngustă favorizează excitarea izotopilor mai 
abundenti (Hg202 si Hg200). Acest efect este o consecinţă a celui 
descris la punctul (c). La temperaturi scăzute efectul descris dispare. 
Concluzia este că metoda magneto-optică cu dublă rezonanţă măsoară un 
timp de coerență T2 mai mare decât t și tinde către durata medie de 
viaţă t a nivelului la tensiune scăzută de vapori. 


Explicám acum originea situației paradoxale că, în anumite condiții, se 
observă linii de rezonanță mai ascuțite decât lățimea liniei naturale a 
nivelului. Din multe motive evidențiate în cele ce urmează, efectele 
menționate mai sus au fost atribuite împrăștierii multiple a luminii 
[54], [312]. Deoarece captarea și depolarizarea liniei de rezonanţă se 
datorează și împrăștierii multiple, o teorie coerentă ar trebui să 
ofere o relație între cele două fenomene observate și cele observate în 
experimentele de dublă rezonanţă magneto-optice, raportate la timpul de 
coerenţă Te. 


b) Imprästirea multiplă. Un atom pe care l-am excitat cu linia Hgl A 
2537 A. de exemplu, emite un foton de rezonanță optică. Acest foton de 
rezonanţă optică fie ajunge la observator (pentru împrăștiere simplă), 
fie este absorbit de atomul II, care la rândul său emite un alt foton 
(împrăștiere dublă) și așa mai departe, fenomenul general fiind cel al 
împrăștierii multiple. În cele ce urmează notăm cu x raportul dintre 
numărul proceselor de ordin (« + 1) si r. 
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Fig. 108. — Liniile de rezonanţă magnetică de nivelul 63Pr - Hgl in 
prezența difuziei multiple coerente [69]. 


Fig. 109. — Dependenţa duratei medii de viață a nivelului 63Px — Hgl de 
numărul de atomi din celi de rezonanţă, pentru diferiţi izotopi de 
mercur [69]. 
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Daca vaporii de mercur sunt excitati de impulsuri optice sau de 
electroni foarte scurte, intensitatea luminii reemisa la rezonanţa 
optică satisface legea 


i 
3=V^e”7J, (6,27) 
care este diferită de legea exponențială 


‚>, i 


3 = Zoe ''t(6,28) 


unde t' este de ordinul celui mai mare t; si constituie timpul de 
captare. Cu cât ordinul împrăștierii este mai mare, cu atât t' este mai 
mare în comparație cu t. In măsurătorile lui Garrett, t' tinde spre t 
pentru tensiuni de vapori foarte scăzute. 


De foarte mult timp, fenomenul de depolarizare a liniei Hg A 2537 Â a 
fost atribuit ciocnirilor dintre atomi de mercur. Acest fenomen a fost 
atribuit și împrăștierii multiple a luminii, deoarece studiile 
detaliate asupra gradului de polarizare depind puternic de aparat 
(condiţiile geometrice de iluminare și detecție), iar comportamentul 
diferitelor componente sunt independente (deoarece toate gradele de 
polarizare pentru măsurători). în mercurul natural se află pe aceeași 
curbă dacă este reprezentat grafic în funcţie de numărul de atomi care 
participă în fiecare caz la rezonanţa optică). Dar acestea sunt 
caracteristici multiple de împrăștiere, adică procesele care determină 
depolarizarea liniei de rezonanță optică sunt independente de abundența 
celorlalți izotopi și depind doar de izotopul investigat și de propriul 
foton. 


În sfârșit, pentru a stabili originea timpului de coerență Te, deducem 
din observațiile experimentale menționate mai sus că, cu cât este mai 
importantă împrăștierea multiplă, cu atât linia de rezonanță magnetică 
este mai clară (Te este mai mare). Măsurând timpul de coerenţă pentru 
diferiți izotopi, , Te202 etc., și reprezentând rezultatele obținute în 
funcţie de numărul de atomi de împrăștiere TV2oo' -^202» etc., vedem cá 
toate punctele se află pe aceeași curbă care corespunde și celui 
obținut cu aceiași celi (în aceleași condiții de iluminare și detecție) 
umplute cu unul din izotopii pari puri. Aceasta înseamnă că putem 
discuta despre procese independente de alți izotopi luând în 
considerare doar izotopul considerat și propriul foton. Există două 
astfel de procese: coliziunile Holtsmark (coliziuni mercur-mercur între 
atomi identici [54], [71]) și împrăștierea multiplă. 


Ciocnirile Holtsmark [316] dintre un atom excitat și un atom de stare 
fundamentală duc la secțiuni transversale enorme de coliziuni. Astfel 
de ciocniri induc depolarizarea liniei de rezonanţă și scurtează durata 
medie de viață a nivelului 63P1-Hgl, prin lărgirea liniei de rezonanţă 


(acest lucru se poate observa la presiuni mari de vapori). Împrăștierea 
multiplă este astfel lăsată ca un fenomen care duce la o creștere a 
timpului de coerență Te. Pentru cazul simplu de dublă împrăștiere în 
care excitatia trece de la atomul I la atomul II într-un experiment de 
rezonanță magnetică, atomul I excitat în starea I 0 > este adus de 
câmpul de radiofrecventä /^(w) într-o suprapunere de state 


|Ti(0> = C1(t)|l >+Co(r)|0> + C 1(t)|-l» (6,29) 

unde subnivelurile magnetice ale nivelului &Pr — Hgl sunt | + 1>, | © 
> şi |- 1>. 

196 


METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 


Dacă atomul I isi pierde excitatia după un timp t de ordinul lui t, iar 
acesta trece la atomul II, problema este doar de a cunoaşte funcția de 
undă a atomului II. Pot exista doua situatii: 


— Imprästire multiplă incoerentă. Atomul II este adus într-una din 
stările pure I + 1 >, 10 >, I — 1 >, cu probabilitäti | Q (/) | 2, Co 
(t) | 2 sau | C x (t) |2, ponderat de factorii unghiulari ai 
radiațiilor o si n, în funcție de pozițiile relative ale atomilor I si 
IL 


Se constată că o astfel de imprästiere incoerentă este depolarizantă si 
creşte timpul de captare. Variatiile gradului de polarizare nu pot fi 
explicate in termeni de imprästiere multiplă incoerentä decât atunci 
când distanța dintre subnivelurile Zeeman ale stării excitate este mare 
în comparație cu lățimea naturală F. În câmpurile slabe (Ho -> 0), 
folosind acest model, nu se poate prevedea comportamentul efectului 
Hanle sub acțiunea imprästierii multiple. 


În plus, se poate arăta într-o formă generală că la un anumit câmp de 
radiofrecventá dat Hlf împrăștierea multiplă incoerentä lărgește 
liniile de rezonanta, iar profilul liniei nu mai corespunde cu cel dat 
de ecuatia Majorana-Brossel. Dar astfel de fapte contrazic rezultatele 
experimentale despre Te. 


— Răstirea multiplă coerentă. Când excitatiile care au lăsat atomul 
aduc atomul II într-o suprapunere liniară a stărilor 


lyn (i)> = c;(o|i> + cz (oio» + cLl(oi-i>, (6.30)) unde fazele si 
mărimile coeficienţilor C (t) sunt determinate de coeficienţii C (t) 
iar prin poziţiile relative ale atomilor I si II, spunem că se obtine o 
împrăștiere coerentă.De remarcat din exemplul următor că împrăștierea 
coerentă poate reduce considerabil jumătatea lätimii liniilor de 
rezonanță magnetică [317]. 


Să presupunem că, la un moment dat, atomii I si II se termină într-o 
poziție cu (t) = Cr (t), C; (t) = Co (i) si Ci i (t) = C r (t) ; apoi, 
într-o oarecare măsură, cei doi atomi își schimbă funcțiile de undă. 
Este evident că evoluția în timp a lui Tn (0 ar fi identică cu cea a 
lui Tj (z) dacă excitatia nu ar fi părăsit niciodată atomul I. Dar în 


această situație acțiunea coerentă a câmpului de radiofrecventä se 
întinde pe un interval Te de ordinul lui 2t'. 


Într-un număr de experimente, unele dintre ordinele de împrăștiere au 
fost izolate sau suprimate. Astfel, într-un celi foarte mare, 
iluminarea a fost efectuată la un anumit nivel și detectarea la altul 
pentru a preveni detectarea simplă împrăștiere. Au fost respectate 
toate ordinele de împrăștiere, cu excepția împrăștierii simple. Într-un 
alt experiment [318], atomii I si II se aflau în două celule diferite, 
tensiunea de vapori fiind aleasă astfel încât ambii atomi să prezinte 
doar o simplă împrăștiere. Dubla imprästiere este astfel izolată. Ca si 
în primul experiment, profilele liniilor sunt modificate conform 
teoriei împrăștierii coerente. 


În sfârșit, într-un experiment calitativ, între celulele I si II a fost 
introdusă o placă cristalină care a permis variaţia fazei relative a 
coeficienţilor Ci (t), Co (t) si C'-i (z) (un experiment de contrastul 
de fază asupra funcţiei de undă). Profilul liniei a fost complet 
modificat. 


Semnificația fizică a proprietăților de coerență ale împrăștierii 
multiple este simplă. Un atom în starea | V (z) >=Q (z) | 1>+ Co 
(i) | 0 >+ + Cj (t) 1 > emite un foton într-o stare de polarizare 
coerentă, adică poartă un trans- 
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moment unghiular invers care la absorbție este transferat atomului II. 
In acest fel un stat | Un (t) > = (/) ):- 12 + Co (t).| 0>+(/) | 
= 1 > este creat 


care este o suprapunere liniară a statelor fundamentale. Astfel, 
împrăștierea coerentă multiplă reintroduce o parte din coerenţa globală 
a stării excitate în vapori, aceasta dispărând acum din starea excitată 
cu o constantă de timp Te > t. Pentru procesul simplu de imprästiere, 
coerenţa globală a stării excitate dispare deoarece emisia spontană are 
loc cu o constantă de timp egală cu T. 


Bartat a elaborat teoria împrăștierii coerente multiple folosind teoria 
câmpului cuantic. Consecințele cantitative ale acestei teorii au fost 
verificate experimental de Barrai, Brossel și colab. Calculele lui 
Barrat pot fi aplicate la mercur, adică la o tranziție optică între 
nivelul solului J = 0 și nivelul excitat J-1. Aceste calcule sunt 
corecte si pentru orice tranziție optică între două niveluri de momente 
unghiulare arbitrare (care corespund la momentele unghiulare 1 şi F din 
calcul) cu condiţia ca linia corespunzătoare să fie bine izolată în 
spectru. 


În această teorie, Barrai [71] rezolvă ecuațiile de evoluție pentru 
amplitudinile de probabilitate ale stării excitate prin aproximări 
succesive in raport cu termenii de cuplare reprezentând imprästierea 
multiplă. Aproximatiile geometrice permit însumarea seriei rezultate si 
exprimarea rezultatelor în funcție de probabilitatea, x, ca un foton 
emis de unul dintre atomii de N să fie absorbit de altul înainte de a 


parasi celi de rezonanta. Din calculele sale, Barrai a ajuns la 
urmatoarele concluzii: 


— când sunt luate în considerare toate ordinele de împrăștiere, 
forma liniei de rezonanță magnetică este cea dată de ecuația Majorana- 
Brossel. Astfel, curbele de rezonanţă experimentale sunt în acord cu 
ecuația Majorana-Brossel; în plus, dacă sunt prezenți mai multi 
izotopi, familia de curbe observată este suma familiilor referitoare la 
diferiţi izotopi (adică cu Te diferit). Este imposibil să distingem 
între o familie sum și o familie unică Majorana-Brossel. 

— timpul de coerenţă este dat de 

Te(x) =-----— , (6.31) 

1 —ax 

unde a = a (Z, F). Metoda rezonantei magnetice a lui Brossel [60] sau 
metoda depolarizării magnetice a lui Hanle [199] permit, în aceleași 
condiții, măsurarea aceluiași timp de coerență. La presiuni scăzute de 
vapori, x > 0 si Fe-> t, N fiind foarte mic; 

= expresiile gradelor de polarizare po și pn într-un câmp magnetic 
puternic si în absența câmpului de radiofrecventä iau valori în funcţie 
de 1 si F, De exemplu, pentru izotopi pari (7 =0, F-J = 1) se obțin 
valorile 

Pn = și — =(6,32) 

100 1— 100 1 — 

5 5 

Prin eliminarea x din (6.31) si (6.32), se poate obtine fie Te. (Fo) 
sau Te (F,) care sunt comparate cu datele experimentale, acordul cu 
experimentul fiind excelent; 
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— timpul de captare a radiaţiei este determinat si din teoria lui 
Barrat; se obtine 


(6,33) 

Deoarece x < 1, concluzia este cá T' > rt, care este de acord cu 
rezultatele experimentale. Cänd x-> 1, T'-> oc (fotonii nu mai pot 
părăsi celi); 


— Expresia lui Barrat pentru gradul de polarizare in metoda Hanle 
agréés cu ecuatia clasicá Weisskopf-Breit [212], [213] 


p Ie ciega , (6,34) 


1 + (200 Te)2 


unde T a fost introdus in loc der Astfel, teoria indică faptul că 
timpul de coerență din experimentul lui Hanle este identic cu cel 
măsurat în experimentele cu dublă rezonanţă. 

De fapt, conform lui Brossel, experimentul cu dublă rezonanţă în teren 


Ho = — când câmpul rotativ este la frecvența de rezonanţă w = w0, este 
Y 


ce vede observatorul din cadrul fix de referintä atunci cänd 
experimentul Hanle despre cämp este efectuat in cadrul rotativ de 
referință. Câmpul efectiv in cadrul rotativ este zero, iar în acest 
cadru de referință atomul vede câmpul Hv. Intensitatea luminii o 
reemisă este apoi dată de ecuația 


P » 2(YHXT)2 


1+(ZYHxt)2 
(6,35) 
( HT 


unde Hx = HUT, adică 30 = a-----—------ - Această ultimă expresie 
poate fi 


1 + (2y Hr Te)2 obţinut din ecuația Majorana-Brossel la rezonanţă. 
Pentru observatorul imobil emisia are loc la frecvențele Q + w0 (Q 
fiind frecvenţa liniei optice). Considerăm aici componentele o care dau 
bătăi luminoase la frecvența 200 (Seria bătăi optice [64] — [66]). 
Rezultatul final al calculului lui Barrat [71] poate fi dat în formular 
-à- = -1 [H, p] —-p*- «p + —-<Tr-p . (6,36) 

dt TIc.JO AE 

unde p reprezinta matricea densitátii stárii atomice excitate, H 
Hamiltonianul atomic, F momentul unghiular total al stárii excitate, « 
> matricea unitară de ordinul 2F + 1 si o constantă pozitivă reală care 
este mai mică decât unitatea. 


Termenul — p, care reprezintă partea coerentă a împrăștierii multiple, 


nu mai dispare cu constanta de timp T, ci are un timp de amortizare Te 
= - m 


1 -ax Omont [319] a dezvoltat teoria împrăștierii multiple ținând cont 
de unele efecte ale dispersiei de vapori. In acest caz, coerenţa 
datorată multiplelor 
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împrăștierea nu mai este în fază cu coerenţa iniţială. Constanta de 
timp care caracterizează dispariţia coerentei este de fapt de forma Te 
+ i. Momentul transversal reintrodus în atomi nu mai este paralel cu 
momentul transversal generator al acestuia. Deci, frecvenţa aparentă a 
rezonantei magnetice stării excitate pare deplasată. Acest efect a fost 
calculat de Omont [319]; este un efect foarte slab și sunt necesare 
aproximări. Observațiile oferă o bună confirmare cantitativă (semn, 
ordin de mărime) a evaluărilor teoretice. Valoarea Omont a factorului 
Lande al nivelului 6 — Hgl (chiar izotopi) atunci când difuzie 
multiplă 


este absent este g = 1,4961 + 0,0001. Acest lucru este în acord 
excelent cu măsurătorile lui Dodd [320] și Hirsch [321]. 


Omont [322] a mai arătat, atât teoretic cât și experimental, că 
relaxarea datorată împrăștierii multiple coerente nu este aceeași 
pentru orientarea și pentru alinierea stării excitate a unui atom. 


6.1.2. Metoda de pompare optică 

6.1.2.1. Rezonanta magnetică electronică si nucleară a statelor 
fundamentale 

—> 


Am subliniat mai sus că, pentru un câmp magnetic Ho dat (de valoare 
absolută relativ mică), subnivelurile magnetice sunt separate 


echidistant prin AE = = I y I h Ho. Rezonanta magnetică corespunde 
tranzitiilor între niveluri vecine (regula selecției | Ap | = 1) si au 
frecvența w = firl. AE = = I y I Ho. Această frecvență de tranziție 


cuantică este egală cu cea a frecvenței de precesiune Larmor, adică 
frecvența de rotație a giroscopului atomic în jurul câmpului magnetic. 


Retineti că, pentru y > 0, energia de nivel creşte odată cu 
descresterea m\ dacă y < 0, energia de nivel creşte odată cu creşterea 
m. Prin urmare, aceasta este o regulă de polarizare. Sensul de rotație 
(sensul precesiei Larmor) este legat de semnul lui y : pentru y > H, 
sau Au = — 1 în emisie, sensul de rotație este opus celui al curentului 
de magnetizare care generează Ho, si dacă y < 0 sau A m = -1 în emisie, 
sensul de rotație este sensul curentului de magnetizare. 


Momentul magnetic al unui atom este de obicei exprimat în termeni de 
magneton Bohr, 


=-g//(:/+D MB- (6-37) 

Deoarece u = yp, unde p = Y J(J+ 1), se obține y = — ge/2m. Se constată 
că proiecția maximă a momentului magnetic al invelisului de electroni 
pe direcția câmpului extern Ho este 


y. j =u J = -gJ^B- (6-38) 


fj(J+ 1) 


Pentru nuclee, momentul magnetic este dat de 
HU = g 1) p^t» (6,39) 
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unde un: = ehl2mp este magnetonul nuclear si y = ge/2w-p. Valoarea 
maximă tabuată a momentului nuclear corespunde proiecției sale maxime 
pe axa câmpului extern: 


UI =u-— 1. - = gIu.N (6,40) 


V/(/* 1) 
si este dat in u# unils. 


Discutia de mai sus poate fi aplicatá si rezonantei electronice 
paramagnetice si rezonantei magnetice nucleare (este suficient aici sá 
înlocuim J cu I si uß cu uA', sau invers). Cu toate acestea, ordinul de 
marime al raportului giromagnetic y este foarte diferit pentru cele 
doua cazuri. 


Pentru rezonanta electronilor, factorul Lande g este dat de o relatie 
simplá in functie de numerele cuantice L, S si J care caracterizeazá un 
nivel de energie atomică. De exemplu, pentru un nivel singlet (5 = 0, J 
- £) factorul Landé este 


„ J(J41)4-5(5*1)-L(L41) 1 


2J(J+1) 

si p) =—7pp, unde pp = 0,92736 X IO-27 JG-1; = 1,4x10e si pentru 
2n 

= IG, vO 1,4 MHz. 


Dacá paramagnetismul nivelului de energie atomicá se datoreazá doar 
spinurilor electronilor, fără contribuţie orbitală (5 nivele), atunci 
rezultă ca g = 2 și apoi v 


2,8 MHz, pentru Ho = IG. Pentru rezonanţa nucleară a unui nucleu ideal 
de spin 7-1 si moment magnetic uA'= 5,04293 x 10-31 JG-1, se are— 
=0,76 X2 m 


X I03. Atunci pentru un câmp Ho = IG, vO = 760 Hz. 


Pentru a obține linia de rezonanță a stării fundamentale atomice, ca în 
cazul nivelurilor excitate atomice, fie se menține constant Ho si se 
variază frecvența v a câmpului magnetic de radiofrecventä, fie se 
menține constantă frecvența v (v = v0) si HQ este variat. Din punct de 
vedere experimental, ultima posibilitate este preferabilă 


Din determinarea valorii exacte de rezonanţă centrală și din 
cunoașterea precisă a frecvenței câmpului magnetic 7715 se poate obţine 
raportul giromagnetic și apoi factorul Landé al nivelului. Se 
calculează fie momentul magnetic atomic (pentru rezonanţa electronică), 
fie momentul magnetic nuclear (pentru rezonanța nucleară). Tabelul 6 
prezintă factorii Landé și momentele magnetice obținute din 
experimentele de rezonanță magnetică prin utilizarea pomparii optice. 


La Ecole Normale Supérieure din Paris, Cohen-Tannoudji et al. au 
studiat amănunţit interacțiunile legate de emisia și absorbţia virtuală 
a fotonilor cu frecvenţă radio de către un atom care induce noi 
rezonanţe ale căror caracteristici nu sunt distincte de rezonanţe 
cuantice multiple. Când este aproape de Ho = 0, atomul este plasat 
într-un câmp magnetic de radiofrecventä nerezonant și se observă o 
alterare a factorului Lande atomic [323] (Fig. 110). Explicaţia acestor 
fenomene poate fi obţinută prin studierea diagramelor energetice ale 
sistemului global de atom plus fotoni de radiofrecventä [324]. Această 
variație a factorului Lande g, 
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prezis teoretic și demonstrat experimental de Cohen-Tannoudji și 
Haroche pentru Hg199 [324] (Fig. 110), poate fi observat în felul 
următor: întrucât factorul Landé g al atomului determină împărțirea 
nivelurilor Zeeman printr-un câmp de rezonanță magnetică , se poate 
măsura prin metoda Hanle [199]. 


Fig. 110. — Factorul Landé de nivel 63Pi - Hgl în funcţie de 
intensitatea câmpului magnetic Hr. 


Fig. 112. — Curbele Hanle într-un câmp magnetic alternant perpendicular 
pe Ho [324]. 
Fig. 111. — Crearea și anihilarea unui moment magnetic transversal 


într-un sistem atomic, prin intermediul excitatiei optice. 

10 bk HO (mG) 

b 

Astfel [325], prin excitație optică, se creează un moment magnetic 
transversal (Fig. Illa) și se observă decăderea acestuia, aceasta în 
funcție de câmpul magnetic Ho perpendicular pe fasciculul luminos F. 


Semnalul optic care măsoară momentul transversal Mt scade , ca o 
functie a lui Ho, dupá cum urmeazá: 


(6,41) 
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unde t este timpul de relaxare pentru nivelurile solului (sau durata 
medie de viață pentru nivelurile excitate). 


M = — Mn se observă pentru 
2 

DA0=-* = ^. (6,42 ) 

“MBT g 


Când un câmp alternant cos wi, perpendicular pe fo (Fig. 1116), 
actioneazá asupra atomilor in timp ce curba lor Hanle este trasatá, 
curba Hanle se lärgeste si factorul g scade. Pentru cresterea Hr, 
curbele Hanle devin infinit lárgite si factorul Landé se apropie de 
zero (Fig. 112). Continuánd sá creascá Hx, curbele Hanle devin din nou 
ascuţite (Fig. 1126) si factorul g își schimbă semnul, având o 
magnitudine absolută diferită de zero și așa mai departe. Acesta este 
un efect legat de tranzitiile virtuale. 


În concluzie, pentru atomii dintr-un câmp magnetic static Ho, factorul 
Land& al unui nivel atomic poate fi puternic afectat dacă un câmp 
magnetic de radiofrecventá puternic polarizat liniar Hy cos w? este 
aplicat. Într-adevăr, în aceste condiţii, nu se observă momentul 
magnetic al atomului gol, ci al unui atom îmbrăcat de fotonii de 
radiofrecventá. Ca urmare, subnivelurile energetice ale atomului din 
câmpul Ho sunt modificate și factorul Landé g este puternic modificat 
și atinge o valoare gt exprimată în termeni de op ca 


= m(6,43) 


unde Jo este functia Bessel de ordinul zero. Conform acestei ecuatii, 
momentul magnetic al atomului imbräcat este zero atunci cänd 
amplitudinea cämpului magnetic de radiofrecventä este astfel incät 
raportul x = gy.B H-Jhu corespunde cu Jo = ©. 


in sfársit, observám cá toate proprietátile legate de paramagnetismul 
la nivel atomic sunt de fapt modificate atunci cánd atomul este 
îmbrăcat de fotonii câmpului de radiofrecventá. 


Fig. 113. - Posibilitatea transferului de moment magnetic transversal 
intre doi atomi alcalini imbräcati (in prezenta fotonilor de 
radiofrecventa) [326]. 


Pe längä experimentul de Incrucisare a nivelurilor atomice ín cämp zero 
care a produs Fig. 110, se pot cita ciocnirile de schimb care, in 
anumite conditii, duc la transferul de moment transversal intre douá 
metale alcaline. Deoarece frecventele Larmor sunt diferite pentru douá 
metale alcaline diferite A si B (cu factori Landé gA, gB ai statelor 
fundamentale), in general nu isi pot transfera transversala 
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moment unghiular prin ciocniri de schimb. Cu toate acestea, cele două 
frecvenţe pot fi egalate de un câmp magnetic de radiofrecventä de 
amplitudine adecvată, atunci când factorii Lande gA, ge ai atomilor 
îmbrăcați sunt egali (Fig. 113). Atunci va fi posibil transferul 
momentului transversal prin ciocniri de schimb între cei doi atomi 
îmbrăcaţi. Un astfel de experiment poate fi de așteptat în viitor 
[326]. 


6.1.2.2. Măsurarea precisă a electronului si a momentului magnetic 
nuclear pentru izotopii impari de mercur şi cadmiu 


Au fost propuse diferite metode pentru măsurarea directă a momentului 
magnetic al spinului electronului [327], [328]. Dehmlet [176] a propus 
o metodă in care atomii alcalini, orientati prin pompare optică, își 
transmit orientarea către electroni liberi neorientati de viteze 
termice. Astfel, spinii electronilor sunt orientati printr-o primă 
ciocnire in timpul căreia isi schimbă momentele unghiulare cu atomii 
orientati optic ai metalicelor alcaline. Rezonanta spinului modifică 
starea de orientare a spinării. In timpul unei a doua ciocniri de 
schimb, electronii transmit starea lor de orientare atomilor. Starea de 
orientare a atomilor alcalini este detectată prin tehnici optice. 
Atomii orientati absorb mai puțină lumină de rezonanță decât cei 
neorientati. În acest fel, s-a obținut o precizie de 3 x 10-5 la 
determinarea factorului Landé al spinilor electronilor, ge, in timp ce 
precizia in alte metode a fost de 5x 10-5 [329]. Principiul metodei si 
configurația experimentală sunt descrise pe larg de Dehmlet [330]. In 
această lucrare sunt studiate ecuațiile care descriu interdependenta 
orientării atom-electron si se arată că ele sunt analoge cu ecuațiile 
unui circuit RC. Din această analiză putem evalua secțiunea 
transversală <sCs pentru schimbul de spin, pornind de la semnalele 
intensitátilor luminoase măsurate. Pentru atomii de Na, o limită 
inferioară se găsește experimental acs >- 2,3 x 10 u cm2, în acord cu o 
n h- teoretică. 


limita superioară gcs = --------------- = 2,3 x 10~14 cm2 (Te fiind 
temperatura de electron- 


3 m k Te 
perature). 


Există cazuri limitative când secțiunea transversală de schimb scade 
rapid pentru creşterea energiei electronilor E. Astfel, secțiunea 
transversală scade mai întâi cu £ 1 si chiar mai rapid pentru E care se 
apropie de intervalul singlet-triplet al stărilor alcaline legate de 
ioni negativi care se presupune că există in vecinătatea energiei de 
legare zero. In general, această dependență determină alegerea 
metodelor experimentale de creare a electronilor liberi. 


Măsurătorile precise ale factorilor Landé au fost efectuate determinând 
mai întâi raportul gj(Na)/gs (gj — factorul Landé al stării 2S1/2 — Na 
si gs cel al electronilor liberi) din valorile celor patru tranzitii 
A,'» /- «la stării hiperfină F = 2 a lui Na23 si a frecvenței de 


precesiune ys a electronilor liberi din același câmp Ho. Suma celor 
patru frecvențe ale atomului de Na23 în starea 2S1/2 este 


-v = (gj pO + 2-pty >: (6,44) 

h 

Tabelul 6 

Element Iconi-dered levelJL u»JL Ha 

Hg1»» 1 2650. 49787 +2 X I0-5* 0,497865 +6 X I0-80,178273 +4x10-® 

Hg201 2 26'50-(0,55135 +2 X0"5)-(0,197421 +4 XQ"8)Mroi _ M199 
-(0,551344 +9 X 10 e) Wroi 4199 

Hg197 0,519014+10 X IO"8 m"? M199 

Hgl"" 0,532892 +33 x 10"® n195 419" 

Cd111 

Cd113 Un3 _ Hnn 

Zn87 0,87524 +1(C4 

Bal35 3-2 0,83651 +6 X I0-5 


* u.jj = (2,79275 + 0,00003) u„ [519] 


u ® vy — ; — s: a. c» "References 
=0,1782706+3 XM0"7 VA[341], [520] 
= -(1,10741 +io-5) [341], [520] 
= -(1,1074164+5 x IO-7) —1 = -(0,3691388 + Y1»9 +1,5X10-')[333] 
= 1,042479 + 15 X10~ß [33], [520], [172] 
= 1,070356 +66 X IO": [46] 


=(0,2117828 x5X10"7) val172], [333] [520] 
1,0460840 +2 X10-7 =(0,2215426 + 5 X10-7 )[172] 

=(1,0460) [520] 

—-0,0625241 x6 X 10-6 val521] 


[522] 
Bal37 22 0,93573 +6x10“» 
Sr II 52SV2 
Sr87 Ca43 2 2 2 2--(1-0932 +5 X10-4) -(1,3170 +7 X 10-4)- 
Yb171 Yb173 2 2 5 2-0,49188 +2 X 10-s) -(0,67755 +3x10-®)_ 
K37 22 0.2°36^0- 
Na21 2 2 2,46+8xl0~a 
N37 Rb 2 2 -0-203618x!o-— . 


u2 (Na) u, (liber) 


7 =1,11862 +10~5 H1 
A[523] 
.7[524] 
[524] 
[525] 
[525] 
[526] 
[526], [527] 


[528] 
g J = 1,0001044766 +8 X 10-8[529] 
(£» Rb” (gj) Rb88 = 1,0000000032 +6,1 X io-'[529] 
= = - (gi) Rb87 _ (gj) Rb87 =(4,9699147 +9 x 10- 
7)10-4 +2,1 x0-6)10-4[529] [529] i f 
-(gz)Cs132 =99 j 7405 + (^j)Cs133 +1.5xio-6)io-4[529] 


—0,999982+4 x 10-1 
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Prin utilizarea raportului independent de câmp --------- si luând in 
considerare faptul 


V« 


3 

ca ZNa» = — obtinem 

2 

<=] 3 JL V8- Zu, (6,45) 

ge gs^8 

Dacă se folosește raportul gjlgi — -2487,8 in loc de gslgi, care este 


másurat prin metoda jeturilor atomice [331], obtinem 
^-14- 1,2059 - I0"3 - 

gs VB 

Măsurând --------- = (118 + 3)x10"5 obținem 

= 1,000026 + 0,00003. 

g8 


Pentru atomii alcalini metoda jeturi atomice a furnizat valori foarte 
precise ale factorilor g. 


Hobart [332] a repetat experimentele lui Dehmlet, obținând o precizie 
de 4xl0-6 [332]: 


----- (Na)--------= 0,999982 + 4x 10"6. 

u e (electroni liberi) 

Hobart a subliniat o schimbare a rezonantei electronilor liberi, 
cauzată de ciocnirile de schimb. Această schimbare este proporțională 


cu magnetizarea Na si își schimbă semnul în același timp cu 
magnetizarea Na, 


Datorita efectelor analoge ale ciocnirii schimbului de orientare 
observate intre metäis alcalini si hidrogen [157], [179] putem acum 
compara direct factorul Land& al electronului liber cu cel al 
electronului legat din atomul de hidrogen, lucrând cu aceeași celi 
[179]. 181]. Centrele liniilor de rezonanță magnetică obținute pentru 
pomparea optică în statele fundamentale pot fi determinate cu o 
relativă mare Av 


precizie, — — 10-6... 10-7, și astfel factorii g pot fi obținuți cu v 
aceeasi precizie. Măsurătorile lui Cagnac [105] și cele ale lui Lehman 


și Barbe [333] pentru momentele magnetice nucleare Hg199 și Hg201 au 
condus la 


+ 


u199 ( 0,497865 + 6X 10-e) M2V, 


+ 


u201 (-0,551344 x 9X10"-) uN, 


fe =- 1,1074146 + 5 X IO"7. 

P-199 

Alte momente magnetice nucleare sunt date in tabelul 6. 
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in sfärsit, trebuie mentionatä posibilitatea mäsurärii separärilor 
hiperfine prin tehnici de pompare optică. Ele pot fi măsurate fie 
direct, observând tranzitiile hiperfine AF = 1 într-un câmp zero sau 
mic (10-2G) pentru a izola tranziţia AF-1, rk = 0->?u/r = 0 de celălalt 
AF= 1, sau prin evaluarea evoluției neliniare a rezonantelor Zeeman în 
câmpuri intermediare [150], [151], [334], [335]. Neliniaritatea 
corespunde, de fapt, cu decuplarea spinilor electronilor si nucleari 
(efectul Back-Goudsmidt). Astfel, separärile hiperfine deja cunoscute 
au fost mäsurate din nou prin tehnici de pompare optica pentru atomii 
de metal alcalini (cu exceptia litiului si franciului). Separärile 
hiperfine au fost determinate si prin metoda coliziunilor de schimb 
pentru cei trei izotopi (A1, H2, H3) ai hidrogenului si pentru N14 (I = 
1), N15 (I = 1/2) si 


P3111 = — I în starea 45'3/2. Rezultatele sunt prezentate în tabelul 7. 
Tabelul 7 

Element ILevelSeparatii hiperfine (MHz)Constante hiperfine 
(MHZ)Referinte 


N14  14«Ss 2[lv5 3 = 26.12721118X10"8 ~ -*"2A14 =10.45091 + 7x10-[176]- 
[1781 

Av3 t = 15,67646x12x1(T8B14 = — 0,00005+ 8x10- 
N18  44*3 2Av2->1 = 29,29136+16X 10-8J118 = — 14,64568 + 8 X 10-[176]- 
[178] 
psi 1 245£ 2Av2 >1 = 110,111382+16x 10-131 = 55,055691 + 8 y 10-[176] 
-[178] 


6.1.23. Studiul proceselor de relaxare nucleară si electronică 


În experimentele de rezonanță magnetică nucleară efectuate folosind 
metode electronice de spectroscopie cu radiofrecventä, o constantă 
numită timp de relaxare spin-latice, este introdusă T15 care descrie 
tendința spinurilor nucleare de a fi în echilibru termic cu rețeaua. 
Această constantă de timp dă ordinul de mărime al intervalelor de timp 
implicate în această evoluție. Un astfel de experiment de rezonanță 
nucleară poate fi înțeles ca rezultatul a două fenomene care acționează 
opus, relaxarea care tinde să stabilească diferențele Boltzmann între 
populații și câmpul electromagnetic care tinde să distrugă aceste 
diferenţe de populație. 


În anumite condiţii se poate stabili un echilibru termic chiar în 
interiorul sistemului de spin la o temperatură care poate fi diferită 
de cea a rețelei și într-un timp mult mai scurt decât Tr. Acest timp 
care caracterizează rapidul 
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transferul de energie de la un spin la altul se numește timp de 
relaxare spin-spin si este notat cu T2. Formalismul Bloch [1], introdus 
pentru metodele radio-electronice de spectroscopie de radio-frecventá, 
este utilizat și pentru metodele optice de spectroscopie de radio- 
frecvenţă. Astfel, se presupune [105] că există o probabilitate Zi,l pe 
unitatea de timp pentru ca starea de orientare a atomului să fie 
modificată de relaxare și o probabilitate Tf ca atomii să fie scoși 
prin relaxarea din suprapunerea coerentă a stărilor. în care se 
regăsesc ca o consecinţă a interacțiunii cu un câmp de radiofrecventä. 


În cazul metodelor optice de spectroscopie cu radiofrecventä, trebuie 
luată în considerare acțiunea luminii optice de pompare. La fel ca și 
relaxarea, și acesta este un fenomen întâmplător. In plus, dacă 
excitatia luminii nu este de tip linie largă, probabilitatea pe 
unitatea de timp ca atomul să absoarbă un foton depinde de subnivelul 
magnetic | m; > la care se află atomul. Valoarea acestei probabilitati 
atunci când câmpul de radiofrecventá Hr trimite atomul într-o _ 
suprapunere coerentă de stări este, de asemenea, necunoscută. In 
studiile anterioare s-a considerat că probabilitatea totală de a scoate 
un atom dintr-o stare coerentă era suma probabilității de relaxare și 
probabilitatea de excitare - la un nivel de energie mai mare de la care 
Tp 


decade înapoi la una dintre statele pure. Prin urmare: 
1 

T2 

(6,46) 


t2 fiind timpul de coerență (timp aparent de relaxare transversală) 


Starea de orientare a atomului este modificată de probabilitățile de 
dezintegrare din starea excitată. Este astfel necesar să se introducă 
un timp de relaxare aparent longitudinal 115 definit de 


11 A Tp 
(6,47) 


Kv in functie de probabilitätile de tranzitie opticá. Pentru 
determinarea timpilor de relaxare se folosesc metode statice si 
dinamice. 


a) Metode pentru studiul relaxárii. in studiul rezonantelor 
magnetice nucleare si electronice prin pompare opticá, metodele pentru 
studiul relaxárii au fost preluate ín principal din metodele radio- 
electronice ale spectroscopiei de radiofrecventá. 


— Metodele statice. Timpul de relaxare T2 poate fi determinat prin 
metoda staticá. Se traseazá mai intäi familia curbelor de rezonantá 
pentru intensitatea constantă 3 a fasciculului de pompare optic; se 
constatá cá jumátate de látime Au a liniei creste odatá cu intensitatea 
radiofrecventei care induce tranziția. Atât teoria [336], cât si 
experimentul [105] indicá 


(Au)2 = (Au3)2 rand, (6,48) 


Prin trasarea (Aw)2 față de 92 obținem o dreaptă a cărei intersecție cu 
axa (Au3 )2, pentru Ax -> 0, ne permite să obținem Au3 adică linia 
măsurată 
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semilätimi la intensitatea de pompare 3, efectul de lărgire al câmpului 
de radiofrecventá fiind eliminat. 


Repetând experimentul pentru diferite valori ale intensității 3 aflăm 
că Acos este o funcție liniară a lui 3. Explicaţia acestui fenomen, de 
exemplu pentru cazul Hg199, este următoarea. Câmpul magnetic de 
radiofrecventä Hr pune atomii într-o stare | V (t) > care este o 
suprapunere coerentă a statelor: 


|y(0)>=a(1) |Y 1(i)>+HOrr l(i)». (6,49) 
"an, i15 22 


O absorbție de fotoni prin pompare optică trage atomul din această 
stare de suprapunere coerentă, cu durata medie de viaţă 12, dată de 
(6.46). 


Semnalul real observat este | a(t) |2, media fiind preluată asupra 
ansamblului de atomi pentru un timp îndelungat comparativ cu timpul de 
relaxare. Din cauza absorbției fotonilor de pompare de către starea | UV 
(r) > durata sa medie de viaţă este redusă, 12 fiind constanta de timp 
a amortizarii coerentei în prezența ambelor trans-t' 


relaxarea versurilor si excitarea luminii, —- reprezentând astfel 
timpul mediu pentru ^2 


coerenţa să fie distrusă de fotonii de pompare. Valoarea numerică a lui 
K2 poate fi obținută din teoria cuantică a pomparii optice [40], [253]. 


În concluzie, excitatia optică atribuie o durată de viață radiativá 
medie populațiilor și coerentelor stării fundamentale. Deoarece Tv este 
proportional cu 1/3, adică Tp = 1/83, proportionalitatea dintre si 3 
poate fi explicatá, deoarece 


- = Aw^= + ^-- (6,50) 
2. 49 


Prin trasarea Aw$ in functie de intensitatea 3 si extrapoländ linia 
dreapta obtinuta la intensitätile de pompare zero, obtinem 


Auf = — + (6,51) 
To 


Măsurătorile efectuate pentru procesele de relaxare nucleară Hg199 și 
Hg201 [105] au condus la un Aug de 60 de ori mai mare pentru Hg201 
decât pentru Hg199. Este bine cunoscut [42] că orice interacțiune 
ținând cont de momentul magnetic nuclear duce la o probabilitate de 
tranziţie proporțională cu y2. Deoarece momentele nucleare 1201 si u199 
sunt aproape egale, iar y201 este de trei ori mai mic decât y199, 
spinurile respective 3 1 


fiind — si —> interacțiunea magnetică este mai puţin eficientă pentru 
Hg201 decât pentru Hg199 2 2 


În consecință, relaxarea Hg201 a fost atribuită momentului cvadrupol 
nuclear (care este zero pentru Hg199). 


În calculele lui Cohen-Tannoudji [337], modelul ales a neglijat complet 
ceea ce se întâmplă în timpul coliziunii atom-atom. Ținând cont de 
calculele lui Franzen [209], care arată că atomul rămâne ceva timp pe 
perete în loc să-l părăsească imediat, putem deduce că gradientul 
câmpului electric văzut de atom nu se datorează ciocnirii, ci unele 
Legare chimică cu peretele sau cu electronii din interiorul peretelui. 
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Se constată că raportul lätimilor limită în orientare și aliniere 
depinde de w0 tc, tc fiind timpul de corelație (timpul mediu pentru ca 
un atom de mercur să rămână pe peretele celi de rezonanţă) si w0 
frecvența de rezonanţă. Astfel, pentru cazul lui Hg201, pentru w0 rc 1 
avem 


(Av)aUgnment = (6,52) 


(Av)orientare 


(în cazul in care w0 rc 1 nu există probabilitate de trecere de la un 
nivel la altul): 


— pentru wO TC :«: 1 

_(Av)aUeiunent = L75 (6 53) 

(Av)orientare 

in acord cu valoarea experimentalä a lui Cagnac [105]: 
= 1,9 #0,2. (6,54) 

(Av)orientare 


in calculele efectuate a fost utilizatä interactiunea cu patru poli 
Hamiltonian [338]: 


(Av)aliniere 

ef, c2Vi3l 

q= +,(6,55) 

67 (7-1) - éxjéxk [2 

unde indicii j, k, / reprezintă axa x, y si z. Originea relaxärii Hg19® 
este încă necunoscută. Rezultatele referitoare la timpii de relaxare 
Hg199 şi Hg201 pot fi găsite în [105]. 

Timpul de relaxare longitudinală IX poate fi obținut prin măsurători 
indirecte. 0 metodă constă in calcularea raportului TJTP începând cu 
semnalul de vârf observat la saturatia rezonantei. Deoarece Tp este 
cunoscut din determinările făcute pe T2, Tr poate fi determinat. A doua 
metodă statică de determinare a 1\ este de a măsura amplitudinea 
câmpului magnetic Hr si de a obține panta dreptei semilätimi în funcție 
de M15 care este o funcție a raportului — [105]. 

t; 

(Av)2= ------ + JL pl. a2 pentru Hg199 (6,56) 

V X 7U J Tg 


si 


(Av)2 = ---- + 3,30 + 2,80 — Hr pentru Hg201. (6,57) 
'TCTo / v. ^2 -/ 


Din determinarea experimentalä a lui T-j si cu Tp cunoscut, 7^ poate fi 
calculat din (6.47). 


Deoarece metodele statice pentru măsurătorile timpului de relaxare 
durează mult timp (de exemplu, extrapolarea dublă necesită trasarea 
unui număr mare de curbe) 
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si au o precizie scazuta (este destul de dificil sa se asigure o buna 
stabilitate a sursei de lumina pentru o perioada indelungata), sunt 
lasate la o parte ori de cate ori este posibil. 


— Metodele dinamice. Spre deosebire de metodele statice, cele 
dinamice permit o másurare rapidá si directá a Tt si T2 prin simpla 
observare a fenomenelor tranzitorii de pompare opticá, care apar atunci 
cánd existá variatii rapide atát ale intensitátii luminii 3, cát si ale 
cämpului rotativ /f. 


b) Tranzitoriul observat pe fasciculul reemis (fluorescent). 
Observatiile asupra luminii fluorescente permit un studiu complet al 
proceselor de relaxare. 


— Tranzitorii de pompare optică în absența câmpului de 
radiofrecventá. Această metodă a fost dată de Franzen pentru Rb [209]. 
In acest caz se studiază dinamica pomparii optice, adică timpul necesar 
pentru orientarea constantă din competiția dintre fotonii de orientare 
și relaxare. De exemplu, în cazul lui Hg199, se începe cu atomi complet 
neorientati: ni — ni 


— T + T fasciculul de iradiere o+ are intensitate constantă, dar este 
oprit initial de un obturator. Semnalul este astfel zero si atomii 
neiradiati sunt neorientati. Dupa un timp (Fig. 114) obturatorul este 
deschis brusc si intensitatea luminii reemisă Lp 


Fig. 114. — Variația intensității luminii Lf în funcţie de timp când 
orientarea atomilor este brusc distrusă. 


Fig. 115. — Studiul relaxării întunericului. 


ia valoarea (Lp si ulterior scade la o valoare limită constantă (Lp) 
conform unei legi exponentiale a cărei constantă de timp este Tr 
Această stare limită (Lp)O este atinsă sub acţiunea a două procese 
aleatoare independente cu probabilitáti 1/ Tj si K-JTp Prin 
determinarea — pentru diferite intensitáti de pompare a luminii si prin 
b 


extrapolarea la 3 = 0, se poate obtine 7j. Anumite dificultáti apar 
uneori in aplicarea acestei metode. De exemplu, pentru sistemul cu mai 
multe niveluri, curba din Fig. 114 
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nu este exponențial. Acesta este cazul relaxării Rb pe pereţii 
acoperiţi cu straturi de parafină saturată [210]. 


— Studiul relaxării în întuneric. Această metodă, datorată lui 
Franzen [209, constă in investigarea directă a acțiunii separate a 
relaxärii. Intensitatea este întreruptă de îndată ce Lf = (Lf)O în 
momentul t, pentru un timp © (Fig. 115). La momentul t + 0 intensitatea 
luminii Lf pleacă de la o valoare intermediară între (Lf\ si (¿f)o to 
urmează un nou exponențial de pompare. Variind 9, punctul A poate urma 
exponentialul de relaxare in întuneric si Tr este direct obținută din 
oscilogramă. În cazul metáis-urilor alcaline, cum ar fi cazul Rb citat 
mai sus, această metodă arată că există două constante de timp Tr si ne 
permite să calculăm valoarea lor. Fasciculul de pompare poate fi 
întrerupt si de o fotografie rezervată. obturator. 


— Tranzitorii de rezonanţă magnetică (radiofrecventä). Această 
metodă este similară cu cea pe care Torrey [339] a conceput-o pentru 
cazul rezonantelor protonilor in apă. Când atomii sistemului considerat 
sunt actionati brusc asupra unui câmp rotativ Hlf toate mișcările lor 
de nutatie sunt în fază și pot fi observați macroscopic atâta timp cât 
relaxarea transversală nu le-a defazat complet. Sistemul atomic 
interacționează cu câmpul Hr și atomii trec de la o stare pură într-o 
suprapunere coerentă de stări : | vV(i)>=a(f) | T' i>+b(t) | Vi». 
Ca amplitudine 


T 2 


b(t) variază în fază pentru toti atomii, din calculele lui Rabi [244] 
obținem 


I b(t)\2  ------- sin2 -1 f (vAx)2 + (w — w0)2.(6.58) 
k)2 + (w w0)2 2 


— Tranzitorii de rezonanţă magnetică în prezența intensității de 
pompare. Se aplică câmpul Hy și sistemul este plasat la rezonanţă, cu 
suficient de mare pentru a provoca o deorientare completă. In prima 
etapă se observă exponentialul de pompare tx (Fig. 116), orientarea 
fiind practic compiete. Lf este pornit brusc și atomii sunt plasați în 
starea | V (t) > iar la rezonanţă (w = = w0) semnalul este modulat la 
frecvența de nutatie yflv Anvelopa exponențială a sinusoidei este 
independentă de // (Fig. 116) iar frecvenţa sinusoidei este 
proporțională cu Hr. Când sistemul este îndepărtat de rezonanţă, 
sinusoida amortizată are o frecvenţă crescută, conform Y (yAx)2 + (w — 
w0)2. Măsurătorile sunt efectuate în centrul rezonantei; frecvența 
sinusoidală V 


— Lf permite o măsurare precisă a valorii absolute a lui 9: si a 
timpului 211 


constanta anvelopei 9 permite calcularea lui 12 conform 


Profilul de tranzitie de radiofrecventä poate fi descris intuitiv luänd 
in considerare miscarea magnetizárii atomice in cadrul de referintä 
care se rotește in jurul lui Oz cu viteza w, sistemul fiind la 
rezonanţă (w — w0) [191]. 


— Rezonanta magnetică trece in absența luminii de pompare. Pentru a 
obține direct T2, nutatia (oscilatia) poate fi observată în întuneric 
în același mod în care relaxarea este observată în întuneric pentru a 
determina valoarea lui Tr. In acest 
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experiment, atunci când circuitul de radiofrecventä este închis pentru 
a produce Hr, un dispozitiv de releu sincronizat permite, de asemenea, 
închiderea simultană a obturatorului, suprimând iradierea luminii. 
Astfel, semnalul scade la zero, iar populaţia sub-nivelului magnetic 
variază sinusoid în întuneric la aceeași frecvenţă w* ca 2n 


fosta dar putin mai amortizata din moment ce fotonii nu mai contribuie 
la asta 


amortizare (Fig. 117). Lumina este restabilită într-un moment ulterior 
A? iar intensitatea observată iniţial reprezintă populaţia atinsă în 
timpul evoluţiei în întuneric. Variind Ar, sinusoidul de nutatie în 
întuneric poate fi reprezentat punct cu punct. Deoarece, în practică, 
cineva este interesat doar de anvelopa sinusoidei, se ia At = nb, 
perioada sinusoidei, astfel încât să se obțină doar maximele acesteia. 


După trasarea anvelopei sinusoidale de nutatie în întuneric, se 
determină mai întâi 8 și apoi TN din relația 


+ = —+ -: (6,60) 
6r, r2 
c) Tranzitorii observati pe modulatia fasciculului incrucisat. In 


acest caz se observa amplitudinea de modulatie la frecventa w pentru 
lumina absorbita a unui fascicul o" care se propaga de-a lungul axei y 
(fascicul II). Mărimea acestui semnal este proporțională cu I Mk I, II 
= y«2 + t'2. 
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— Pomparea opticá a tranzitorilor liberi de precesiune [40]. Ín acest 
caz cámpul H. si fasciculul de pompare (I) sunt oprite brusc si 
simultan. La rezonantá, M = 0 si se observa disparitia lui v datoritá 
relaxárii termice si relaxárii luminoase a fasciculului (II). 
Experimentul pe fascicul (I) este cel mai simplu. Prin repetarea 
experimentului pentru variatiile de intensitáti ale (I) si (II) se 
obține T2 prin extrapolare. Figura 118 prezintă un exemplu de astfel de 
tranzitorii. Nu, modulatia tinde spre zero cu o constantá de timp 


1 


e/ 


in loc de 


(6 61) 

*7 

0- 

Fig. 120. — Variația câmpului în timpul investigației tranzitorilor 


optici de pompare prin metoda pusilor de radiofrecventà. 
z 


Tranzitorii de pompare optică observați pe | ML | si | Mz | ne permit 
să măsurăm cu precizie T2 si TX. 


— Tranzitorii de radiofrecventá. Acești tranzitori reprezintă răspunsul 
fasciculului (II) atunci când Hr este pornit brusc. Pe amplitudinea de 
modulație se observă sinusoida amortizată cu constanta de timp 60. 


(6,63) 


=. Í- + -92 (Ti T2 

Experimentele sunt efectuate prin detectarea modulatiei nerectificate 
pe un osciloscop a cărui frecvență de baleiaj este mică in comparație 
cu w. Variatiile lui 
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w-amplitudinea purtătoarei (nerezolvată) reprezintă variațiile lui | ML 
| legate de variațiile bruşte ale Hx. Figura 119 reprezintă 
tranzitoriul de radiofrecvență pentru cazul T2 < 1. 


— Impulsuri de radiofrecventá. Este utilizată o variaţie de timp a lui 
Ff, prezentată în Fig. 120; iar sistemul luat în considerare este la 
rezonanță (w — w0 = 0). Durata pulsului- 


tiunea este t Tp 12. Ín studierea miscárii magnetizárii M, ín cadrul 
rotativ la rezonantá, asupra lui M actioneazá numai cämpul HY. Initial, 
în absenţa câmpului de radiofrecventá, M = Mo (Mz = M'q, Ml = 0) . Prin 
aplicarea cámpului Hlt M se roteste in planul ZOY in jurul cu o vitezä 
unghiulară wv si, la sfârșitul puise, unghiul de rotație 6 este egal cu 
6 =w! t. Aceste metode au fost aplicate cu succes de către Cohen- 
Tannoudji pentru Hg199 [40]. 


d) Măsurarea T2 prin modulatia transversală a efectului Faraday. În 
toate metodele menționate mai sus, înainte de a determina T2 din 
expresia lui 12, trebuie să extrapoläm la zero intensitáti luminoase 
pentru valorile măsurate ale lui 12. Putem evita această extrapolare 
[340] utilizând proprietățile de dispersie atomică, adică tranzitii 
induse practic de lungimi de undă neabsorbite în sistemul atomic. 


Fig. 121. - Setarea experimentală pentru experimentul de pompare optică 
cu două fascicule. 


Experimentul se realizează după cum urmează (Fig. 121). Pomparea optică 
se face prin fascicul (I). Celi de rezonanţă conţine Hg199. Fasciculul 
(II) emis de o sursă de Hg202 A 2437 Ä nu este absorbit de atomii de 
Hg199 (conform structurii hiperfiná a liniei A 2537 Â din Fig. 43). 0 
stare '----- > absoarbe intensitatea oi 


2 


și nu cea o-. Astfel, pentru starea I-—- > în care este detectată 
magnetizarea 


eu 2 

de către un observator, rotația paramagnetică Faraday este 
proporţională cu — [n (K) -1], n(K) fiind indicele de refracție al 
mediului pentru o~ si 1 pentru o+ (lângă Ko). Pentru starea — > rotația 
paramagneticá Faraday este [n (AT) — 1 ] si magne-2 

punctele de tizare in sens invers. 

Rotatia Faraday z(k) este proporțională cu magnetizarea totală 

€ (K) = aMx [u (K) - 1]. (6,64) 
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Când are loc rezonanța magnetică, ML se rotește în planul xOy la 
frecvența w0 si Mo este apoi modulat la această frecvenţă, e (K) 
schimbându-și semnul la frecvența 2w. Dacă 0 este unghiul dintre 
analizor A și polarizator P, intensitatea luminii care ajunge la 
detector este dată de < 

-f-00 

3D = B sin 20 : Mx I n (K) [n(K) - 1] dk, (6,65) 

- -00 

è (K) fiind profilul liniei emis de sursa L2. 

Amplitudinea modulatiei transversale a efectului Faraday este 
proporţională cu Mx, iar aceasta poate fi utilizată pentru a detecta 
rezonanta magneticá. Metodele utilizate in A si B pot fi, de asemenea, 
folosite aici pentru a detecta timpii de relaxare. Daca fasciculul de 
pompare (I) si cámpul If sunt oprite simultan, valoarea T2 poate fi 
obtinutá direct dintr-un singur tranzitoriu. 

e) Studiul proceselor de relaxare nuclearä si electronicá in timpul 


ciocnirilor cu peretii. Influenta diferitelor acoperiri de perete celi 
de rezonanta. Relaxarea izotopilor ciudati de mercur pe peretii de 


cuarț topit a fost tratată în multe lucrări [40], [53], [105], [341], 
[342]. 


Studiile timpilor masurati de relaxare nucleară au condus la 
următoarele concluzii: 


— nu se datorează împrăștierii multiple; 


— nu pot fi relationati cu ciocnirile atomilor excitati-atomi în 
stare fundamentală; 


— în intervalul de lucru, valorile timpului de relaxare nu depind 
de tensiunea vaporilor de mercur (adică, ciocnirile dintre atomii de 
mercur in starea fundamentală nu afectează timpii de relaxare); 


— interacţiunea de deorientare nu este de origine magnetică 
(deoarece la temperatura obișnuită liniile de rezonanţă magnetică Hg201 
sunt de cel puțin 60 de ori mai largi decât pentru Hg199). 


Experimentul confirmă următorul mecanism de relaxare a Hg201: în timpul 
de absorbție fizică, gradientii de câmp electric apar pe pereții celi 
la nivelul nucleului Hg201. Astfel de gradienti ar putea fi creati de 
moleculele polare ale pereților, de polarizarea atomului datorată 
pereților sau din cauza forţelor fizice de absorbţie. Momentul electric 
cvadrupol Hg201 interacționează cu acești gradienti aleatori, ducând la 
deorientarea spinurilor nucleare. Un astfel de mecanism nu există 
pentru Hg199. Investigatiile Hg201 au condus la următoarele fapte 
experimentale: 


Lăţimea reziduală Aug depinde de dimensiunile de rezonanţă celi (T2 
este proporțional cu aceste dimensiuni); 


— sunt necesare aproximativ 103 ciocniri cu pereţii pentru a 
produce deorientarea (adică, ciocnirile îndeplinesc criteriul de 
mediere a mișcării, care permite aplicarea formalismului general al 
teoriei relaxării în lichide și gaze) ; 


— existá o lárgire, din cauza neomogenitátii cámpului static, care 
trebuie eliminată pe cât posibil din măsurători; 


— temperatura peretelui influenţează relaxarea. În [191] 
rezultatele teoretice [3371 și experimentale [105], [340] sunt 
comparate. 
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Relaxarea Hg199 este mult mai dificil de investigat. Un raport 
sistematic asupra rezultatelor este dat în [191]. Acest fenomen a fost 
atribuit apariției unor centre de deorientare în interiorul sau la 
suprafaţa peretelui de cuarţ cauzate de lumina ultravioletă, centre 
care sunt distruse spontan în absenţa iradierii ultraviolete [343]. 
Datele experimentale privind relaxarea atomului de rubidiu pe 
substanțele de protecţie saturate cu parafină au confirmat teoria 


[210]. O serie de cercetători au contribuit la acest studiu [156], 
[157], [160], [162], [344]. 


Investigatiile relaxării mercurului pe pereţii de cuarț si pe pereţii 
parafinati cu Rb arată că pomparea optică este un mijloc eficient 
pentru studierea stărilor de suprafaţă și este deosebit de potrivită 
pentru determinarea parametrilor fizici de absorbție. 


f) Studiul ciocnirilor cu gazele stränge. Problema se referä la 
ciocnirile atomilor pompati optic cu un gaz strânge într-un celi de 
rezonanţă, pentru a studia comportamentul acestuia ca gaz tampon sau 
pentru a vedea cum modifică ciclul de pompare optic. Pentru ciocnirile 
atomului de stare fundamentală există trei fenomene distincte: 
relaxarea datorată gazelor nobile, carburilor saturate etc.; relaxare 
pe molecule polare; și deplasări de frecvenţă de coliziune. 


Relaxarea atomilor alcalini orientati la starea fundamentală prin 
ciocniri cu un număr mare de gaze (gaze nobile, azot, carburi saturate 
etc.) a fost studiată într-un număr mare de lucrări [126], [128], [130] 
— [ 132], [138], [209]. In acest caz, se studiază o relaxare slabă, 
care satisface criteriul mediei în mișcare și se caracterizează prin 
secțiuni transversale extrem de mici (de exemplu, secțiunea 
transversală de deorientare a Rb datorată coliziunilor He4 prin 
transfer | u > -> | u’ > este 8x 10-25 cm2 iar pentru coliziuni Xe este 
10-20 cm2, cu valori intermediare pentru alte gaze). Rezultatele arată 
[130] că sunt necesare 108 ciocniri pentru a distruge coerenţa ou,u.-. 


Aceste rezultate au condus la utilizarea tamponului pentru a proteja 
atomii orientati alcalini împotriva influenței dezorientatoare a 
pereților celi de rezonanţă. Utilizarea gazelor tampon conduce, de 
asemenea, la o creștere a Tr (o creștere a intensitátilor liniei) si la 
o crestere a T2 (obtinerea liniilor mai ascutite). Ultimul fenomen are 
loc atâta timp cát lărgirea neomogenä nu devine importantă. Utilizarea 
gazelor tampon permite o reducere spectaculoasă a efectului Doppler 
prin medierea mișcării (efectul Dicke) [137]. 


Sectiunile transversale de coliziune dintre atomul alcalin orientat si 
gazul tampon sunt extrem de mici (I0-20— 10-24 cm2); secţiunile 
transversale cinetice sunt de ordinul 10-16 cm. Ne putem intreba de ce 
interactiunea electrostaticá care provoaca dezorientarea sectiunilor 
transversale prin gazele nobile in starea efectivá de mercur (unde 
sectiunile transversale sunt de ordinul a 10"5 cm2) nu mai este 
eficientă aici. Teoria arată că acest lucru se datorează faptului că 
starea fundamentală este o stare 5 fără moment orbital și foarte 
departe de celelalte state. 


Variatiile timpului total de relaxare cu presiunea p a gazului tampon 
sunt complexe, deoarece relaxarea datorată peretelui este întotdeauna 
prezentă și este determinată în principal de timpul de difuzie a 
atomului alcalin de la un perete la altul [128], [132] , [209]. Având 
ca origine valoarea timpului de relaxare corespunzătoare p = 0, vedem 
că acesta crește rapid cu presiunea (datorită efectului tampon) și la 
presiune mai mare timpul de relaxare devine proporţional cu reciproca 
presiunii (atomul poate nu mai ajunge la pereţi când se produce 
coliziunea I08 care 


218 
METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 


provoacă deorientare). Secțiunea transversală este determinată la 
presiuni mari. Curba I\(p) (Fig. 122) are un vârf ascuțit la o presiune 
în care acțiunea peretelui este încă vizibilă și în majoritatea 
cazurilor maximul rezultat este foarte fiat. Pentru a obține informaţii 
referitoare doar la secțiunile transversale de coliziune dintre atomii 
orientati și gazele tampon trebuie să scädem efectul relaxării asupra 
pereților. Acest lucru necesită o cunoaștere teoretică a fenomenului. 


Fig. 122. — Dependenţa timpului de relaxare Ti de presiunea He pentru 
atomii Rb orientati. 


Discutarea rezultatelor in acest domeniu este destul de delicată 
deoarece în condiţiile de lucru (adică, măsurători pe fascicul de 
pompare polarizat o+ La prin metoda tranzitorilor de relaxare in 
întuneric; tensiuni de vapori considerabil mari; amestecuri de izotopi 
Rb87-Rb85 în celulele) nu se știe ce observabil a fost măsurat si este 
dificil să atribuim constanta de timp măsurării unei mărimi fizice bine 
definite. În condițiile menționate mai sus, cel mai sigur este pomparea 
hiperfină, chiar dacă rezultatele sunt alterate de schimburile dintre 
izotopi identici și diferiți (deci este îndoielnic că în fenomen este 
implicată o singură constantă de timp). Marea dispersie a rezultatelor 
se datorează și faptului că au fost interpretate în termenii unui model 
care ia în considerare doar două niveluri atomice. In ciuda tuturor 
acestor dezavantaje, ordinul de mărime al sectiunilor transversale este 
cunoscut și interpretarea generală este corectă. 


Relaxarea atomilor alcalini orientati de molecule polare se refera la 
interactiuni foarte diferite fata de cele descrise mai sus. Mecanismul 
de deorientare prin ciocnire cu moleculele polare a fost studiat de 
McNeal [345]. 


Schimbările de frecvenţă de rezonanţă datorate coliziunilor gazului 
tampon sunt de ordinul 10-8/mmHg, dar sunt măsurabile deoarece 
frecvențele centrale ale liniei pot fi determinate cu o precizie de 10- 
10-10-n [151], [346] — [349]. Deplasările pot fi mari în comparație cu 
jumătatea lätimii liniei și sunt pozitive pentru gazele tampon ușoare 
(He, Ne) și negative pentru cele grele (Kr, Xe). Lucrând cu amestecuri 
de gaze nobile, se obţine o schimbare de zero. Mecanismul proceselor de 
deplasare este descris în [349] — [354]. 


Efectele deplasării se datorează a două kmds de interacțiuni care au 
loc în timpul ciocnirilor atomilor paramagnetici cu moleculele 
diamagnetice ale gazului strânge: 

— Pauli schimbă forte repulsive care tind să crească densitatile de 
electroni la nucleu și să conducă la o scindare hiperfină tot mai mare, 
determinând o schimbare pozitivă; 
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— forţele de atracţie Van der Waals care tind să reducă densitatea 
electronilor la nucleu și conduc la o scădere a scindării hiperfine, 
determinând o deplasare negativă proporțională cu polarizabilitatea 
moleculei de gaz strânge [356]. 


Tabelul 8 prezintă deplasarea frecvenţei de tranziție hiperfine vOtO de 
către un gaz strânge (în Hz/cm Hg). 


Există o teorie a relaxării atomilor alcalini prin ciocniri pe un 
perete și pe un gaz strânge [355]. Calculele evaluează evoluția în timp 
a valorii medii pentru un Q observabil în raport cu ansamblul de atomi 
alcalini în stare fundamentală, atunci când relaxarea se datorează 
ciocnirilor cu pereții după împrăștierea în gaz și ciocnirilor atomilor 
alcalini cu acestea. atomi de gaz. Evoluţia este considerată de 
următoarele: 


— Cuplarea hiperfină a SI; 

= interacțiunea Zeeman; 

— împrăștierea într-un gaz strânge; 

— relaxarea prin ciocniri pe perete; 

— relaxarea prin ciocniri cu un gaz stránge. 


Luarea in considerare a acestor cauze este justificatá dacá 
experimentele de determinare a timpilor de relaxare sunt deduse din 
másurátori efectuate in intuneric dupá extrapolarea la zero a tensiunii 
de vapori alcalini luate ín considerare. In caz contrar, trebuie sä 
tineti cont si de efectul fasciculului de pompare a luminii. 


6.1.2.4. Procesele de coliziune de schimb (spin) intre 
diferite specii paramagnetice 


Studiul ciocnirilor de schimb de spin a căror teorie a fost dată de 
Grossetâte [186] permite o investigare a comportamentului speciilor 
atomice care nu pot fi direct orientate de lumină. Această metodă a 
fost folosită pentru a studia rezonanţa de spin a electronilor liberi 
și a diferiților izotopi de azot, hidrogen și fosfor [176], [178], 
[357] — [359]. Principiul acestei metode a fost prezentat în capitolul 
2. Într-un amestec de două metâis alcaline, de exemplu Rb și Cs, una 
dintre specii poate fi orientată prin pompare și detectată cu radiația 
rezonantă a celorlalte specii. Acest lucru ne permite să detectăm 
rezonanța izotopilor în concentrații mici [360]. 


Deoarece cunoștințele noastre despre forțele interatomice de care 
depinde procesul de schimb sunt imperfecte, putem schița doar un model 
foarte aproximativ. Când doi atomi paramagnetici se ciocnesc, 
electronii sunt interschimbati, fiecare electron păstrându-și 
orientarea de spin. Un astfel de proces de schimb este inobservabil 
pentru ciocnirile dintre atomi identici fără spin nuclear. Dacă unul 
dintre cei doi atomi are un spin nuclear, cuplarea dintre nucleu și 
spinul electronilor este întreruptă în timpul schimbului. Acesta este 
un proces brusc, timpul de schimb fiind foarte scurt în comparaţie cu 


alte procese atomice (precesia lui F despre un câmp extern, precesia 
lui J si 7 despre F). Spinul nuclear al fiecărui atom își păstrează 
orientarea instantanee în timpul schimbului și apoi își rearanjează 
cuplarea cu noul electron. În timpul procesului de schimb, orientarea 
nucleară în sine este conservată, variind numai după recuplarea cu 
electronul. Acest model prezice că valoarea medie a polarizării totale 
a unei colecții de atomi <FZ> — <SZ>+<IZ> 


Schimbarea frecventei 


element pompat  VO,0 (MHz)HeH2 
Na23 1771.6262— 

KsB 461,719690+ 430 (65*C)+330 
Rb87 6834,682608— 

Cs133 9192.632+ 12 000- 
H1 1420.405749 | 48-5 6 

H2 1420 .405749— 

H8 1516. 701477 — 
N14 26.127330+ 7- 

N15 29.290910+ 8.7- 

p32 110.11138+ 72- 


Tabelul 8 

de tranziţie (0,0) datorită gazelor de strânge (Hz/cm Hg) 
N2 NeArKrXe 

+ 1000 8000— 

= + 240-4-420- 

— —- 520— 

+8500 +6000-2000-13.000-23.500 
= + 28,8- 47,7 — 
— + 10,6- 14,8 — 
— + 32,4- 50,5 — 
+41,2 —— 

= + 16+ 54,7— 

— + 135— 
Referințe 

[531] 

[532] 

[334] 

[151] 

[358] 

[358] 

[358] 


[358] 


[333] 
[359] 
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se conservă in schimbul de spin, efectul schimbului având ca rezultat o 
termalizare rapidă a nivelurilor hiperfine. Wittke și Dicke [138] au 
studiat teoretic relaxarea hiperfină pentru ciocnirile hidrogen- 
hidrogen. Studiile teoretice privind coliziunile între atomi identici 
sau diferiţi [186] au fost verificate experimental pentru coliziunile 
Rb — Cs și Rb — Rb [361]. Mărimea absolută a secțiunii transversale de 
coliziune a schimbului de spin pentru coliziunile H — H a fost evaluată 
de Glassgold [362]. 


Pe lângă determinările structurii hiperfine, au fost obținute date 
experimentale privind factorul giromagnetic al Ag și electroni liberi 
[176], [332], [363] prin ciocnirile de schimb de spin între diferite 
specii paramagnetice. Experimentele au descoperit că ciocnirile cu 
schimbul de spin duc la o schimbare a rezonantei magnetice. Studiile 
teoretice și experimentale [363] asupra frecvenţei de rezonanță a 
electronilor liberi orientati de atomii Rb pompati optic au arătat că 
deplasarea depinde de semnul polarizării Rb, fiind de ordinul a 2% din 
jumătatea lätimii liniei. 


Un caz special al ciocnirilor de schimb este schimbul de 
metastabilitate. Dacă doi atomi similari se ciocnesc, unul dintre ei 
fiind în starea sa fundamentală și celălalt într-o stare metastabilă, 
energia de excitație poate fi schimbată între cei doi atomi care se 
ciocnesc, orientarea spinului electronului fiind conservată în timpul 
acestui proces. In absența spinului nuclear, acest proces este 
inobservabil. In cazul spinului nuclear, orientarea de spin a fiecărui 
atom este conservată. 


Dacă spinul nuclear al uneia dintre cele două state a fost orientat 
anterior, această orientare este transferată în cealaltă stare. Prin 
această metodă, orientarea nucleară generată optic în starea 
metastabilă 2351 a He3 a fost transferată din starea fundamentală 2150 
a He3 [173], un grad de polarizare de 40% fiind obţinut pentru He3 lao 
presiune de 1 mmHg. Prin aceeași metodă, orientarea nucleară generată 
optic în starea fundamentală 61^ a lui Hg201 cu linia A 1849 A a fost 
transferată prin ciocniri de metastabilitate în starea 63P0 a lui 
Hg201, obținându-se o aliniere apreciabilă a acestei stări metastabile 
[53]. Tabelul 9 prezintă cele mai importante rezultate ale metodei 
ciocnirilor cu schimb de spin între specii paramagnetice. 


Tabelul 9 


Atomi în coliziune Secțiunea transversală a coliziunii 
schimbului de spin [10-11 cm2]Referinte 

Na + e"2.3[176] 

Na + Rb852[534] 

Na + K5[179] 


Rb87 + Rb874-7[535] 

Na + Na6[536] 

Rb8B + Rb871,710,2[537] 
Rb85 + Rb8861[163] 

Rb87 + Rb8761[163] 

Rb87 + Rb886[163] 


METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 
6.1.2.5. Orientarea nucleară prin pompare optică. 
Aplicare la nucleele radioactive 


Metodele de pompare optică propuse de A. Kastler și elaborate de grupul 
lui Kastler și Brossel din Paris pot fi aplicate și la. studiul 
nucleelor radioactive. Orientarea în spaţiu a nucleelor radioactive 
generează o anizotropie și o asimetrie totală a radiațiilor nucleare 
emise. O primă aplicaţie este teza lui Sibilla [364] privind 
polarizarea nucleelor radioactive de Na2l prin pompare optică. Astfel, 
nucleele radioactive orientate prezintă o anizotropie a radiaţiilor y 
sau o disimetrie a emisiilor ß. 


6.1.2.6. Tranzitii poli-cuantice 


Primele experimente de pompare optică au fost făcute de Winter pe 
jeturi de atomi de Na în 1952. In 1953, B. Cagnac a observat rezonanța 
magnetică a stării fundamentale Na folosind aranjamentul lui Winter, 
subliniind rezonanţe poli-cuantice [115], 


[116] , [365]. În același timp» Kusch [120] a descoperit rezonanța 
K folosind metoda lui Rabi. Ulterior, multi alti cercetători au 
descoperit rezonanţe de ordin superior 


[117] , [250], [366]-[370]. Winter a studiat aceste rezonanţe 
multiple teoretic și experimental în teza sa de doctorat. Astfel de 
rezonanţe multiple arată că nu putem limita calculele probabilității de 
tranziţie la perturbatia de ordinul întâi. Winter a studiat această 
problemă pentru un sistem cu trei niveluri [117], [367]. Rezultatele 
sale au fost redescoperite de Salwen [370] și Hack [250], care tratează 
această problemă în mod mai general. 


Primele rezonanțe multiple observate în 1953 [115], [365] au fost ale 
lui Amj? > 1 tip. Au implicat multe cuante electromagnetice cu aceeași 
stare de polarizare (quante circulare de moment unghiular H-1). 
Studiile teoretice ale lui Winter au prezis un nou tip de cuantum 
electromagnetic, cu o stare de polarizare diferită: stare circulară 
dreapta (momentul unghiular + 1A), stare circulară stânga (momentul 
unghiular + 1A) si stare rectilinie (momentul unghiular 0A). 
tranzitiile au fost studiate si observate in 1955 de Brossel si 
Margerie [3] Aceste tranzitii ilustreazá regulile de conservare a 
energiei si a momentului unghiular in interactiunea dintre un sistem 
atomic si un câmp de radiație electromagnetică. 


Winter a studiat influenta unei perturbatii oscilante asupra 
subnivelurilor unei stări atomice. S-a uitat la următoarele cazuri: un 
câmp oscilant rotativ; cazul general; și două câmpuri de frecvențe 
diferite. 


Dintre tranzitiile poli-cuantice se disting: a) tranzitii induse de un 
anumit tip de foton într-un sistem atomic cu mai multe niveluri; b) 
tranzitii induse de acţiunea simultană a mai multor tipuri de fotoni 
într-un două niveluri'. Sistemul atomic. 


a) Tranzitii induse de un anumit tip de foton într-un sistem atomic 
cu mai multe niveluri. 3 


Luaţi în considerare atomul de Na Z = — care are o structură de stare 
fundamentală hiperfină “== -> Cele două niveluri hiperfine (Fr = 1, F2 
= 2) au factori Landé opuși 


(?Fi = -gF2): Efectul Zeeman corespunzător este reprezentat în Fig 123. 
În experimentele de rezonanţă magnetică cu atomi orientati, tranzitiile 
AF=0, Afflf i 1 se găsesc a fi foarte ascuţite. Pentru un Ffi slab se 
observă o singură tranziţie. 
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Pentru un Hlt crescător apare decuplarea dintre I si J si se observă 
patru tranzitii între subnivelurile magnetice ale F2 (-2-> -1), (-1 -> 
0), (0-> +1), (-1 -> 0), (0-> +1), (+1 -> +2), si două tranzitii 
corespunzătoare lui [| (-1 -> 0) si (0-> 1), frecvenţa liniei fiind 
calculată prin ecuația Brett-Rabi (3.42) si (3.43). Rezultatele 
teoretice sunt de acord cu cele experimentale când gj este neglijat în 
expresia pentru gF, deoarece sunt de așteptat doar patru rezonanţe. La 
o anumită frecvenţă v0, cele patru linii corespund unor valori diferite 
ale lui Ho (Fig. 124) și forma lor este conformă cu calculul lui 
Brossel [60]: 


(v//1)2 + — + (u-u«)' 
m*2 


Fig. 123. — Efectul Zeeman pentru cele două sub-niveluri I Fj = 1 > si 
I F2 =2 > ale stării fundamentale Na23. 


Experimentul arată că, atunci când crește, la o anumită valoare de 
amplitudine apar noi rezonanţe printre primele patru care sunt acum 
foarte mari. Aceste trei rezonanţe noi (a, B, y) sunt foarte clare si 
corespund acelor valori de câmp pentru care separárile nivelurilor (-2- 
> 0), (-1 -> 1), (0 — +2) sunt egale cu 2v. 


Astfel, în timpul acestor tranzitii, câmpul de frecvenţă v raportează 
două subnivele magnetice separate de 2 v. Legea de conservare a 
energiei este îndeplinită dacă se tine cont de absorbția a doi fotoni. 
Legea de conservare a momentului unghiular este îndeplinită și dacă se 


consideră că doi fotoni circulari din dreapta aduc două unităţi de 
moment unghiular atunci când nivelurile cu populaţie egală sunt 
subnivelurile magnetice | m > și | m + 2 >. 


Pe măsură ce creşte si mai mult intensitätile celor două rezonanțe 
cuantice cresc până când se atinge saturatia (când populațiile 
nivelurilor | m > si jm + 2 > sunt egale) si apoi se lărgeşte. Când 
aripile celor două tranzitii succesive a, B si B, y se suprapun, apar 
două noi tranzitii la valorile fo pentru care distanța dintre 
nivelurile (-2-> 1) si (-1-> 1) este 3v (adică , sunt luate in 
considerare trei tranzitii cuantice). 


Pot fi observate tranzitii [115], [116], [120], [365], care implică un 
număr mare de cuante de radiofrecventä între niveluri de energie 
aproape echidistante ale unui sistem atomic, fotonii de radiofrecventä 
fiind de acelaşi fel (circular dreapta, de frecventa v). Descrierea 
teoretică a fost dată de Winter [110], 
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care a calculat probabilitățile de tranziție şi profitul liniei 
complete pentru observațiile asupra unui vapor saturant in prezența 
unui gaz tampon. 


În general, toate caracteristicile tranzitiilor poli-cuantice in metäis 
alcaline pot fi interpretate astfel: o tranziție p-cuantică între | m > 
si 


Fig. 124. — Liniile de rezonanță magnetică pentru starea fundamentală 
Na23, pentru un câmp magnetic variabil Hx [115], [116]. 


Im+p> are o lățime în (y si o intensitate de nivel scăzut, 
proportional cu Pentru tranzitiile obișnuite, deplasările radiative 
sunt de ordinul lui yHf în timp ce pentru tranzitiile p-cuantice sunt 
absente. 


0 explicație calitativă elementară a rezonantei duble este următoarea E 
, L£ 


(Fig. 125). Nivelul intermediar este unul virtual, E' = --nr-------- , 
care este 


2 diferite de nivelul real. Când amplitudinea câmpului de 
radiofrecventá este mică, subnivelurile sunt ascuțite si sunt posibile 
doar rezonanțe simple vx si v2. Amplitudini mai mari ale tranzitiilor 
din ce in ce mai frecvente scurtează durata medie de viață a sub- 
nivelurilor relevante. Conform principiului incertitudinii, acestea 
sunt lărgite si 
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probabilitatea ca EI să apară la £m+1 devine apreciabilă. Nivelul E 
poate servi ca nivel intermediar și permite dubla tranziție de la Em la 
Err cu două cuante ale frecvenţei saine (singura prezentă în câmpul de 
radiație HJ. Aceste două tranzitii cuantice au fost observate pentru 
85RbF [368] în 1950. 


Fig. 125. — Explicarea calitativă a rezonantelor duble pentru trei 
subnivele magnetice. 


Fig. 126. — Explicaţia calitativă a rezonantelor multiple pentru două 
subnivele magnetice. 


“nul 
A 

2 

mm 


b) Tranzitii induse de actiunea simultaná a mai multor tipuri de 
fotoni intr-un Sistem atomic cu douá niveluri. Din investigatiile 
anterioare, au fost prezise rezonante multiple intr-un sistem atomic de 
doar două niveluri (km = 1): multi fotoni de radiofrecventa pot fi 
absorbiti simultan, dacá sunt respectate legile de conservare a 
energiei si a momentului unghiular. Un cämp oscilant de directie 
arbitrară contine trei tipuri de fotoni: m, o+ si o- de aceeași 
frecvență. Într-un sistem atomic cu două niveluri | m > si |m+ 1» (Fig. 
126) tranziţia de radiofrecventá poate fi generată de un foton de 
frecvenţă v = v0 deoarece se respectă legile de conservare a energiei 
și a momentului unghiular. Aceste principii pot fi observate în moduri 
diferite: tranziţia cu două cuantice necesită un foton o+ si un foton n 
(adică un câmp oscilant perpendicular pe axa z nu poate induce două 
tranzitii cuantice), trei tranzitii cuantice pot fi efectuate fie 
printr-un o + foton si doi fotoni m, sau doi fotoni o+ si un foton o~ 
fiecare cu v = -yj, etc. In acest fel, un câmp oscilant Ax cos wi, care 
nu este paralel cu axa z, poate induce întregul spectru: v = — întreg 
arbitrar. Un câmp magnetic oscilant perpendic-P 


N 


ular pe axa z va permite observarea doar a tranzitiilor de ordin impar 
v = —— (q fotoni o- si q + 1 fotoni o+). 


2^41 
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Acolo unde sistemul este iradiat simultan cu doua frecvente vx si v2, 

se va observa de fiecare dată o tranziţie vO = p vx + q v2, câmpurile 

Hr si A£ fiind liniare dar inclinate fatä de Oz (sase feluri de fotoni 
prezente). 

De exemplu, Fig. 126 prezintä rezultatele acestor tranzitii in atomii 


de Na prin metode de pompare opticá folosind o singurä frecventá v, 
experimentul realizändu-se prin schimbarea Jo in apropierea 


rezonantelor. Retineti ca, odată cu creșterea 5115, tranziţia pentru 
slab se lărgește și apare tranziția mult mai accentuată 2 v = v0. Prin 
creșterea ulterioară a H19 are loc tranziţia cu trei cuantice, apoi 
tranziția cu patru cuantice și așa mai departe. Pentru o creștere în 
creștere, aceste linii se lärgesc rapid și prezintă schimbări radiative 
importante. De fapt, cu cât T mai mare (timpul mediu al atomului asupra 
căruia câmpul de radio-frecventä acționează) cu atât linia este mai 
clară, după cum reiese din a patra relație a lui Heisenberg. Valoarea 
de vârf pentru probabilitatea de tranziție este dată de relație 


F ~ Kab T, (6,67) 


Fig. 127. — Linii de rezonanță magnetică Na23 pentru tranzitii cuantice 
multiple. 


if Kabt 1. Kab este un termen care asigură cuplarea între niveluri 
rezonante, cuplare care are loc direct sau indirect prin unul sau mai 
multe niveluri virtuale. Cu cât ordinea rezonantei este mai mare, cu 
atât Kab mai mic si pentru un P observabil, este nevoie de un T mai 
mare. 


Figura 128 prezintă spectrul de rezonanță obținut pentru iradierea 
atomului cu două frecvențe v15 v2, adică tranzitiile pvx + cv2 = v0. 
Rezultatele din figură corespund: a) iradierea de către v15 Hr fiind de 
o intensitate suficientă pentru a face să apară liniile v15 2 3 
vx; b) iradierea cu două frecvențe, cel 


câmpul de frecvență fiind astfel încât să apară doar tranzitiile vx si 
2 vx; dar pentru ca este prezent si H2, apar si tranzitiile 
suplimentare 2 vx — v2 și vx + v2; 


c) iradierea cu Hr si H2 de amplitudine mai mare, apărând si 2 v2 + 
VX; 
d) iradierea în care apar vx — v2, 2 vx — 2 v2, 3 vx — 3 v2 etc. De 


fapt, tranzitii de acest fel au fost observate in cazul tranzitiilor 
dipolului electric [371]. 


Calculul a tratat in mod clasic câmpul magnetic de radiofrecvență. 
Teoria unei perturbații oscilante care acționează asupra sub- 
nivelurilor stării fundamentale este suficient de completă pentru a 
calcula probabilitățile de tranziție între două sub-nivele, chiar dacă 
elementele matricei directe între cele două sub-niveluri nu există. 
Deşi un câmp liniar 1/1 este folosit perpendicular pe axa z care se 
descompune in vibrații o+ 
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și 0-, nu se poate obține un sistem diferențial cu coeficienţi 
constanti într-un cadru rotativ din cauza componentei care induce 
tranzitii virtuale între I m > și | m + 1 >. Winter [110] a arătat cum 
sistemul diferențial cu un număr finit de ecuații poate fi înlocuit cu 
un sistem cu un număr infinit de 


Fig. 128. — Liniile de rezonanță magnetică pentru iradierea atomului cu 
două frecvenţe Vj și v2 corespunzătoare pomparii optice Na23. 


ecuaţii, dar cu coeficienţi independenți de timp. În acest fel, ela 
dat ecuații explicite pentru probabilitățile de tranziţie, forma 
liniilor de rezonanţă observate pentru atomii orientati și deplasarea 
radiativă. Soluția completă a ecuaţiei Schrödinger pentru tranzitiile 
între două sub-niveluri atomice magnetice ale numerelor magnetice 
cuantice | m > si | m + 1 > arată că, pe lângă tranzitiile w = w0, apar 
tranzitiile w0 = 3 w W=5W.... 


228 

METODE OPTICE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 

in cazul tranzitiei km = 0, cámpul Hr care induce tranzitia trebuie sá 
fie paralel cu Ho, deoarece fotonii nu transportá un moment unghiular. 
Teoria aratá cá in acest caz toate tranzitiile sunt posibile. In cazul 
Am = #1, când are componente de-a lungul Ho, toate tranzitiile n w = w9 
sunt de asemenea posibile. 

Pentru atomul iradiat cu două frecvenţe si v2, intensitatea liniei v0 = 
pvl + qv2 este proporţională cu (Hi)p (H^)9. Poziţia unei astfel de 
linii de rezonanţă este dată de relaţie 

2Kf 2Kf 2KI 2K$ „ 

E — wx E + coj E — w2 E w2 

Unde 

E = own + ou2, (6,69) 


si K-l si K2 sunt proporționale cu intensificările câmpurilor Hr si H2, 
considerate liniare: 


£i2 = — y2 [H?, + Hfy} I<mIJ+|m+1> |2 (6,70) 
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si 

K% = -py2 [H&öxy + Hi] I<mI J+ Im+1> |2. (6,71) 

Fig. 129. — Structura experimentală pentru prezentarea deplasărilor de 


nivel de energie cauzate de tranzitiile virtuale. 


Ecuația (6.68) este valabilă pentru termenii corectivi mici din și K2. 
Pentru intensificării de câmp mai mari si în regiunea in care E — w15 E 
+ w15 etc., sunt cuantificări mici, (6.68) ne permite doar să 
identificăm liniile spectrale ale spectrului de rezonanţă magnetică. 


Un alt rezultat teoretic este că deplasările radiative sunt 
proporționale cu K2, în timp ce semilätimile liniilor sunt 
proporţionale cu M pentru linia w0 = pw. Acesta este motivul pentru 


care aceste deplasări radiative pot fi observate cu ușurință pentru 
linii de ordin înalt (p + q). 


Un exemplu a fost prezentat în Fig. 24 pentru tranzitiile poli-cuantice 
pentru starea fundamentală Z- — a izotopilor Hg199 (w0 = nw, cu n = 1, 
3, 5, 7). Citind de sus în jos, curbele corespund puterilor în creștere 
ale frecvenţei radio. Vx indică valoarea tensiunii la terminalele 
circuitului de radiofrecventá. 
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Retineti ca radiațiile luminoase induse de laser fac posibilă si 
observarea aceluiasi fenomen in domeniul optic [372]. 


Folosind o metodă generală bazată pe o descompunere tensorială a 
matricei densității atomice și o soluție iterativa a sistemului de 
ecuații de evoluție, Haroche [111], a arătat că rezonanţe magnetice 
observate sunt independente de mărimea momentului unghiular al stării 
atomice considerate și depind doar asupra naturii (orientarea sau 
alinierea) semnalului optic detectat și asupra caracteristicilor de 
excitație optică (pompare longitudinală sau transversală). Astfel, din 
studiul lui-Hg199 (starea fundamentală) rezultă că pentru excitatia în 
polarizare incoerentă (pompare optică longitudinală) singurele 
rezonanţe vizibile sunt rezonanţe de tip Winter w0 = (2n 4*1) care 
prezintă deplasări radiative. Intensitatea acestei rezonanțe depinde de 
unghiul ß dintre direcția e-/o de polarizare și câmpul Ho și este 
proporțională cu 7100 = yx (3 cos2 B -1). Astfel, intensitátile acestor 
rezonanţe sunt maxime pentru pomparea n-incoerentä si zero pentru p = 
54° (in acest caz pomparea nu induce diferente de populatie intre sub- 
nivelurile Zeeman ale stárii fundamentale). 


Pentru excitatia în polarizare coerentă (pompare optică transversală) 
apar noi spectre de rezonanţă: un spectru par w0 = 2 n w și un spectru 
semiîntreg w 

w0 = (2n + 1)- care nu prezintă lărgire radiativă. Intensitätile lor 2 


sunt proporționale cu sin B cos B, fiind zero pentru polarizarea 
incoerentá (B = 0) si (7C \ 


B--I- Toate aceste rezonanţe apar pe toate modulatiile y ale lui w. 
Proprietátile (pozitie, látime, dependenta unghiulará, intensitate) ale 
rezonantelor pare, w0 = 2n w, si ale rezonantelor cu spectru jumătate 
întreg, w0 = (2n 4- 1) — > au fost studiate teoretic si experimental 
pentru pomparea optica. de starea fundamentalä Hg199 si Hg201 61^. 
Acordul dintre teorie si experiment este satisfăcător. 

6.1.2.7. Teste experimentale ale cuanticei 

teoria pomparii optice 


Testele experimentale ale teoriei cuantice a pompei optice au fost 
efectuate in starea fundamentală Hg199, datorită liniilor de rezonanță 


foarte ascutite ale acestui nivel si formei simple a teoriei. Noile 
efecte prezise de teoria cuantică a pomparii optice sunt: schimbări ale 
nivelurilor de energie datorate tranzitiilor virtuale; schimbări ale 
nivelurilor de energie datorate tranzitiilor reale; lărgirea optică a 
liniei de rezonanță magnetică; modulatia luminii fluorescente (Lf) la 
frecvențele (u — u') w/? a stării fundamentale; modulatia luminii 
absorbite la aceleași frecvențe (u — u') (x>F si asa mai departe. 


Aceste efecte sunt foarte mici în comparație cu lățimea naturală a 
liniei [F si noi 
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nu se poate aștepta să obțină informații din observarea liniilor optice 
emise de atomi. Numai tranzitiile de radiofrecventä care raportează 
diferitele subniveluri ale stării fundamentale pot oferi astfel de 
informații. 


Problema este mai întâi de a induce și detecta tranzitii de 
radiofrecventä în starea fundamentală. Poziţia și jumătatea lätimii 
liniilor de rezonanţă observate trebuie să depindă de intensitatea 
luminii care iradiază, efectul perturbator prezis depinzând de această 
intensitate. 


O metodă [38] tratează unul dintre fasciculele de lumină ca un 
instrument de măsurare (pomparea optică și detectarea rezonantei 
magnetice), iar cealaltă ca o perturbare. Această metodă este foarte 
flexibilă, întrucât toti parametrii celui de-al doilea fascicul pot fi 
variati (direcție, polarizare, distribuție spectrală), observându-se 
variațiile efectelor prezise de teorie. Motivele alegerii izotopului 
Hg199 și caracteristicile particulare ale configurației experimentale 
sunt descrise în [40]. 


a) Deplasările nivelurilor de energie cauzate de tranzitiile 
virtuale. Schimbarea considerată este 


e' — AE' C41 i —4 ii] , ITT -t —t) 
(6,72) 


si se datorează lungimilor de undă optice neabsorbite de atomi. Ordinul 
de mărime al deplasării, semnul sáu și variaţia în funcţie de A au fost 
experimentali/ determinate. În primul experiment, a fost folosit 
aranjamentul prezentat în Fig. 129. Fasciculul 1, emis de o lampă 
Hg204, se propagă de-a lungul direcţiei lui Ho, este polarizat liniar 
și pompează optic atomii Hg199 în celi de rezonanță. Rezonanta 
magnetică pe Lf este observată în unghi drept față de Ho. Fasciculul 2 
se propagă în direcția opusă fasciculului 1. Este emis de o lampă Hg201 
și traversează un filtru optic Hg199 gros. În acest fel, nicio lungime 
de undă a fasciculului 2 nu poate fi absorbită de atomii de Hg199 din 
celi, deoarece ei sunt complet absorbiți de filtru. Fasciculul 2 poate 
induce astfel doar tranzitii virtuale. 


Hg201 este folosit ca sursă pentru fasciculul 2, deoarece componenta 
frecvenţei 


Kx se află la 33 x 10 3 cm-1 de componenta — a Hg199 la frecvenţa Ko, 
adică — Ko este pozitivă. Deoarece lățimea Doppler a liniei emise 
este de 34 x 10-3 cm-1, 


din teorie rezultá cá AE' este maxim si deplasárile luminii sunt usor 
de observat. Filtrul Hg199 elimineazá complet componenta-— Hg201 si 


3 

componenta----- Hg201 este foarte departe (cäteva lätimi Doppler). 

in aceste conditii Kr — Ko si AE' sunt pozitive. Dacá fasciculul 2 este 
o+ polarizat (detectat in raport cu Ho), zlj j = 0, iar subnivelul nu 
este deplasat 2 2 2 

(Fig. 130). Astfel, singurul nivel deplasat este — — » si distanta 
dintre cele douá + — 2 2 
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nivelurile a crescut. Dacă, in loc de o polarizare o+, se folosește o 
polarizare o (pentru fasciculul 2), deplasarea rămâne constantă (dată 
de (6.72)), dar subnivelul + - > este 2 


deplasat în sus și separarea energetică a subnivelurilor + — scade. 
2 


Figura 131 arată rezultatul experimentului. Curba de rezonanţă obţinută 
atunci când fasciculul 2 este absent este trasată în centrul figurii; 
curba de rezonanță pentru. o+ fasciculul polarizat 2 este desenat în 
dreapta, iar curba de rezonanţă pentru fasciculul o- polarizat 2 este 
desenat în stânga. Cele trei curbe au aceeași jumătate de lățime (se 
consideră tranzitii virtuale) și curba corespunzătoare fasciculului 
polarizat o- 2 este mai puţin intensă, deoarece filtrul Hg199 nu este 
complet absorbant, iar fasciculul 2 asigură o pompare slabă, dar de 
sens opus față de unul generat de fasciculul o+polarizat 1. 


Fig. 130. — Deplasarea subnivelului magnetic (------- a 
Hg198 stare fundamentală prin iradiere luminoasă. 


Pentru a studia variația A£' cu — Ko, se folosește o componentă Zeeman 
a unui izotop uniform, cum ar fi Hg204, și — Ko este variată prin 
scanare magnetică. Structura experimentală este prezentată în Fig. 132 
[40]. O anumită valoare a lui Ho (adică a lui Kr — K02) este fixată si 
deplasarea 2 Ei este măsurată atunci când polarizarea fasciculului 1 
este schimbată de la o+ la o~. Dependenţa lui 2 &' (adică a A£') de (Kt 
- K02) este reprezentatä grafic in Fig. 133. Curba are o formä de 
dispersie. 


Amortizarea coerentei de radiofrecventá se măsoară prin metoda 
tranzitiilor in fasciculul 1. Are o dublă origine: relaxarea termică si 
relaxarea optică datorată fasciculelor 1 și 2. Întrucât nu există 
coerență între aceste două tipuri de relaxări, - = — + — , și nu se 
modifică prin variarea Kr — K02, 12 12 8ijl 


variația | — rezultă în variaţia observată a-, deoarece—-— 
12 T2T2Tp 
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la o frecvenţă fixă w/. Rezultatele experimentale sunt date în Fig. 
134. Curba care reprezintă variația lui — (adică a — ) în funcție de Kr 
- KQ2 are 12 V Tp/ 


forma prezisá a unei curbe de absorbtie. Dependenta teoreticá a 
cantitatilor Ae' si — de (Kr — K02) se potriveste destul de bine cu 
experimentul. 

Tp 


Fig. 132. — Montarea experimentală pentru stiftul" variației A E' în 
funcție de K2 — K02. 


Fig. 133. — Dependenţa lui AE' de K1- 402. 
Fig. 134. — Dependenta lui 12 Xon 


b) Deplasarea nivelurilor energetice datoratá tranzitiilor reale. In 
acest caz problema este de a cuantifica termenul er 


1 B2 2 F (w6 - w/:) T, n + (6>eM/)»' 
(6 73) 
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datorita circulatiei coerentei, e" depinde de campul magnetic prin wß 
si w/. To determina £", este dispus un experiment (Fig. 135) in care — 


este cât mai mare posibil si ÀF' este un minim. Se caută o linie de 
excitație Ki care coincide cu linia de absorbție #01. În configuratiile 
din Fig. 132 și 135, fasciculul 1 este fasciculul de pompare îndreptat 
de-a lungul axei z. Fasciculul 2, îndreptat de-a lungul axei x este fie 
o+, fie o~ polarizat în raport cu Ox. Intensitatea liniilor de 
rezonanţă magnetică, care este proporțională cu diferenţa de populaţii 
(o i J —o ii )> este redusă de fasciculul 2. L2 este o lampă Hg204 si o 
lampă Hg. 


ER T 

Rezonanta magnetică poate fi detectată de intensitatea absorbită de la 
fasciculul 2. Pentru orice polarizare a fasciculului 2, o modulație de 
L poate fi obținută și utilizată pentru detectare. 


Fig. 135. — Structura experimentală pentru studiul deplasărilor de 
nivel energetic datorate tranzitiilor reale. 


Fig. 136. — Deplasarea liniei de rezonanţă magnetică de nivel 61” — 
Hg189 sub influența intensității luminii de pompare optică. 


3 

— componentă (fascicul 2 nepolarizat). The 

2 

Figura 136 prezintă deplasarea £" a 

linia de rezonanță din dreapta (foarte lărgită prin tranzitii reale) 
corespunde intensității 3, iar linia din stânga (mult mai ascuţită) 


corespunde intensității 


— 3; deplasarea e" are loc pe partea câmpurilor magnetice externe 
puternice, din 5 


w/ < 0 si be > 0, semnul lui e" fiind determinat de wB (ug 3» w/). 
Din măsurători tranzitorii & se determină si în funcție de v/ (Fig. 
137). Rezultatele experimentale sunt în acord cu teoria. Variația lui 
e" din Fig. 137 este dată 1 3 


pentru cele două componente hiperfine — si — ale Hg199. S-a verificat 
si proportionalitatea dintre e" și intensitatea luminii 3 (Fig. 138). 


C) Lárgirea optică a liniilor de rezonanță magnetică. Trebuie să 
dovedim experimental că lumina de rezonanţă optică folosită într-un 
experiment de pompare optică 
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determină relaxare transversală, adică amortizarea optică a coerentei 
radio-frecventei o tt este dată de 


1 11ALI + A 1 I 22223: JL. 22* *1 L 2 2[Ç ', (6,74) F2 + (Lo 
TÍTi2 Tj>Tp 


Fig. 137. — Dependenţa lui ei de v/ (frecvenţa de rezonanţă a stării 
fundamentale Hgl*9). 


Fig. 138. — &* dependenţă de 3, intensitatea luminii de pompare optică. 


unde (T2)-1 reprezinta disparitia coerentei radiofrecventei starii 
fundamentale atunci cänd atomii inträ in starea excitatä prin absorbtia 
fotonului si ) 1 este restituirea coerentei radiofrecventei în timpul 
tranzitiei atomilor inapoi la starea fundamentalä. 

Configuratia experimentalä pentru acest studiu este aceeasi ca in Fig. 
135. Amortizarea modulatiei fasciculului 2, care este proportionalä cu 
o t, este măsurată prin tehnica -2- -2 


a tranzitorilor. S-a determinat astfel variația lui T %1 în funcție de 
w/ 


d 3 
pentru componentele hiperfine- si — ale Hg199 si in functie de polariz- 
2 2 


Stările de acțiune ale fasciculului 2 (Fig. 139). Proportionalitatea 
dintre — si lumina 12 


a fost verificata si intensitatea 3 a fasciculului 2 (Fig. 140). 

d) Modulatia luminii fluorescente Lp la frecvențele (u — p') w/ 
starea fundamentală. Știm din teoria pomparii optice că trebuie luate 
în considerare următoarele: 
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— modulatia Lp datorită modulatiei populațiilor stărilor excitate 
la frecvența w/ când L? este 


- r 


bp — <x.{e^, ex) —----- :— 01 i + cc, (6,75) 
Eu — i COy 2 2 
eXo fiind coerent si BA incoerent (o+, o- sau m pur) si 


— modulatia Lf datorită modulatiei populațiilor stării fundamentale 
când este . 


If =B (J. H3) --, (6,76) 
T+ 1 (ug — w/) 


Fig. 139. — Dependenta timpului de relaxare T, 1 de w/ pentru hiper- si 


22 


componente fine ale Hgl19-. 


Fig. 140. — Dependenţa t 2 ' de intensitatea luminii de pompare optică. 


o I i fiind coerenţa stării fundamentale. Primul caz corespunde 
mișcării T „T 


a momentului unghiular longitudinal, iar al doilea la miscarea 
momentului unghiular transversal. 


Aceastä configuratie experimentalä este reprodusä in Fig. 132. 


e) Modulatia absorbției La la frecvenţe (u — u') w/. Rezultatele 
teoretice pentru La au fost, de asemenea, verificate experimental in 
acest caz (amplitudinea si faza relativă la câmpul agréé cu rezultatele 
teoretice). 
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Detectia optică, folosind modularea absorbției, oferă următoarele 
oportunități: 

— obținerea unui raport semnal-zgomot foarte mare, tranzitorii în 
modulatia de absorbție fiind observabili v/fără dificultăţile de 
observare a tranzitorilor în modulatia de fluorescentä; 


= determinarea uşoară a timpilor de relaxare transversal si 
longitudinal pentru I > - > 


întrucât semnalul de modulație de absorbție la frecvență — este o 
combinație liniară 2m 


ale elementelor nediagonale o^- (| u — u' | = 1) ale matricei de 
densitate; 


— posibilitatea observării ecoului spin [40] pentru atomii orientati. 
Interesul tehnicii spin-echo este că efectul neomogenitätilor Ho poate 
fi eliminat, permițând determinarea timpului intrinsec de relaxare 
transversală. 


f) Alte rezultate ale teoriei pomparii optice verificate 
experimental. Lehman [172] a extins teoria cuantică a pomparii optice 
pentru o structură hiperfină în stare excitată de ordinul de mărime al 
semilatimii naturale. Verificările experimentale au fost efectuate pe 
izotopi Cd impari. Teoria lui Lehman prezice multe particularități ale 
ciclului de pompare legate de prezența coerentelor hiperfine (în starea 
excitata) si de decuplarea dintre / si J (în starea excitată) datorită 
câmpului magnetic: 


— diferența de eficiență a ciclurilor de pompare optică in o+ si o- 
în câmp intermediar si astfel posibilitatea obținerii unei orientări 
nucleare prin pompare optică în lumină naturală. Rezultatele 
experimentale sunt date in Fig. 141; 


_ deplasarea luminii frecventei de rezonantä magneticä in starea 
grouno (legată de tranzitiile reale) care are caracteristici diferite 


in comparatie cu deplasärile luminii observate de Cohen-Tannoudji [40]. 
Din calculele lui Lehman, lărgirea si deplasarea liniilor de rezonanţă 
într-un câmp arbitrar sunt 

-- [2*4 02 W2 


1 2 


P r4 + T2 i—[- auf t u2í + 02 w2 


\4 I 

(6,77) 

si 

60/ 

EE a2: 
r4 + r2 
all 

V + UÇ 

2 Je 
902 A 


—- + «UC +W2 + 02 w2 

4 / 

[2 + ul 

(6,78) 

unde w2 = "HD, a este constanta structurii hiperfină, iar iluminarea 
se face în o+. Pentru iluminare în o-, si a-+ — a. 0 origine dubla 
pentru 

deplasarea optică a liniilor de rezonanţă magnetică rezultă din teoria 
lui Lehman: coerenţa radiofrecventei în timpul evoluției stării 
excitate (investigat 
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de Cohen-Tannoudji [40] și coerenţa hiperfinä în starea excitată 


(investigată de Lehman [172]). Comportamentul deplasării evidențiate de 
Lehman se caracterizează prin faptul că într-un câmp magnetic zero 


tranzitiile reale generează o precesie aparentă a spinilor nucleari in 
starea fundamentală, datorită precesiei hiperfine in starea excitată: 


— existența unei dtphasing a modulatiei luminii fluorescente, care își 
schimbă semnul la trecerea într-un câmp zero de la pompare o (aceasta 
permite determinarea directă a ;/[-1l etc.). Alte fenomene nou observate 
sunt date în [40], [172]; 


Fig. 141. — Orientarea nucleară prin pompare optică în lumină naturală 
[172]. 


— Bouchiat [162] a extins teoria cuanticá a ciclului de pompare 
opticá pentru atomii alcalini care au o structurá hiperfiná ín stare 
fundamentală. 


În viitor, ne putem aștepta la evoluții referitoare la următoarele 
subiecte [40], [172]: 


— studiul teoretic si experimental al pomparii optice pentru o 
sursă coerentă (laser), care implică problema descrierii cuantice a 
fazei câmpului de radiaţie; 


— investigarea modificărilor circulaţiei de radiofrecventä datorate 
unui gaz strânge în timpul ciclului de pompare optic. 0 astfel de 
investigaţie ar trebui să ofere informaţii suplimentare cu privire la 
proprietățile ciocnirilor dintre atomii orientati și atomii de gaz 
strânge; 


- studiul relatiei dintre efectele radiative asociate cu procesele 
de excitație optică si cu fenomenele de absorbție si dispersie anormală 
(un studiu al problemei descrierii cuantice a indicelui de refracție); 


— studiul originii relaxării diverșilor izotopi orientati nuclear 
etc 


6.1.2.8. Aplicaţii ale metodelor optice de spectroscopie de 
radiofrecventä la ionii din solide. Pompare optică în solide 


Metodele optice ale spectroscopiei de radiofrecventä, datând din 1949 
și 1950, au fost folosite pentru a studia atomii liberi. Din 1958 [373] 
au fost aplicate studiului centrilor paramagnetici din cristale. Prin 
urmare: 


— prin metode cu dublă rezonanță, factorul Lande al stărilor 
excitate fluorescente (nivelul 2£, E al rubinului) a fost măsurat cu 
precizie; 
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— prin intermediul efectului Faraday paramagnetic sau al absorbtiei 
în lumină polarizată a fost detectată rezonanța magnetică a stărilor 


fundamentale (starea fundamentală rubin, Nd+++ în starea fundamentală 
sulfat de etil, centrii F în starea fundamentală KBr), detectarea 


optică dovedindu-se mai sensibile decât detecția radio-electronicä 
convențională; 


— studiul absorbției individuale Kf a diferitelor subniveluri | i > 
a stării fundamentale în funcție de frecvența v a luminii pentru 
diferite polarizări, P, în loc să măsoare un spectru de absorbție 
optică obișnuit, Kpf a furnizat informaţii despre natura și structura 
stărilor excitate, corespunzătoare diferitelor benzi de absorbţie (sub 
-nivelurile 2F1 si 4F2 ale rubinului; nivelul excitat al centrelor KBr 
F); 


— prin iluminarea unui eșantion cu lumină intensă de frecvenţă și 
polarizare corespunzătoare, populaţiile de subnivel ale stării 
fundamentale pot fi modificate (pompare optică în rubin și în centrele 
KBr F); 


— prin tehnici analoge, factorii Landé pot fi másurati pentru unele 
niveluri excitate nefluorescente, cunoscute din liniile de absorbtie in 
general largi. 


a) Studiul stárilor excitate. Hutchinson [374], [375], De Groot [376] 
si altii [377] — [379] au studiat nivelurile de triplete fosforescente 
(niveluri excitate metastabile) ale multor molecule organice, prin 
iradierea sampiei cu lumină de lungime de undă adecvată. . Nivelul | 
2£, E » (Fig. 142) de rubin este primul exemplu de sampie solid 


Fig. J 42. — Schema grotrianá pentru rubin. 


studiat printr-o metodă [380], [381] similară cu experimentul Bitter si 
Brossel pentru nivelul 6^ — Hgl [68]. Un astfel de experiment se 
realizează după cum urmează [382] : sampie (un rubin roz) este plasat 
într-o cavitate de microunde la temperatură foarte scăzută (1,6°K) care 
se află în câmpul magnetic Ho al unui electromagnet. Acest eșantion 
este iradiat cu lumină verde intensă corespunzătoare benzii largi de 
absorbție 4d2 -+ *F2. Nivelul 4F2 se descompune neradiativ într-un timp 
mai scurt de 10-7 s și populează cu o mare eficienţă nivelul 2E a cărui 
durată medie de viaţă este de ordinul miliseconditiilor. Acest interval 
de timp este suficient pentru a atinge echilibrul termic. La 1,6 °K 
numai dubletul Kramers populat este cel mai scăzut, adică | 2E,E>, care 
emite linia fluorescentă roșie (celălalt dublet Kramers al lui 2E este 
| 2E, 2A > si se află la 30 cm 1 KT deasupra | 2E, E >). Într-un câmp 
magnetic, cel mai scăzut sub-nivel Zeeman 


---a nivelului | 2E, E' > este mai populat decât subnivelul 
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i + > datorită din nou factorului Boltzmann. Dar conform diagramei 
Zeeman 


eu 2 r 


din 1?! linia [383], subnivelull---emite mai multă lumină o- 
(polarizată circular 


într-o direcție opusă curentului de magnetizare) si subnivelul + - ) 
mai mult 2' 


o+ lumină, Henee lumina fluorescentă totală emisă de probă are mai 
multi fotoni o- decât o+. Când proba este iradiată cu lumină de 
microunde de o putere suficientă (la frecvenţa de rezonanţă a stării 
excitate) populaţiile ----si j+ —^ sunt nivelate si, în consecinţă, 
intensitätile emise o- 


iar o+ devin egale. Henee, dacă fluorescenta probei este observată 
printr-una dintre radiaţiile circulare, de exemplu o+, și dacă se 
variază Ho lent (la un câmp de microunde de amplitudine și frecvență 
constante), semnalul luminos crește atunci când este îndeplinită 
condiția de rezonanţă. în starea de excitat. Lăţimea liniei este de 17 
G (comparabilă cu cea a liniilor epr de la starea fundamentală). În 
acest fel, s-a măsurat poziţia exactă a centrului liniei si a dat 
pentru nivelul \2E, E > : g-u = 2,445 = + 0,001 ; II < 0,06, un 
rezultat pentru £u care este de 50 de ori mai precis decât cel dat de 
spectroscopia optică convențională într-un câmp de 24 kG [384]. Dacă Ho 
se menține la valoarea de rezonanţă și se întrerupe puterea 
microundelor la saturație, se obține timpul de relaxare TX. Când 
această putere este întreruptă brusc, intensitatea luminii detectată de 
fotomultiplicator scade exponential cu constanta de timp TY — 2,3 ms 
pentru Ho = 7 kG. 


Henee, metoda dublei rezonante oferá informatii despre nivelurile 
excitate cu aceeasi acuratete ca metoda epr pentru nivelurile solului. 
Folosirea fotonilor optici, care sunt mult mai intensi decät fotonii cu 
microunde utilizati in metoda radio-electronicá, dá o sensibilitate mai 
mare, adică se obține un efect de amplificare a acestei sensibilitáti 
(numitá detectie trigger). Dar metoda dublei rezonante este mai putin 
utilizatá decát metoda epr, fiecare caz solicitänd unele ajustári [68], 
astfel incät sá fie posibil sá se studieze doar nivelurile 
fluorescente. 


Aceastá metodá nu ia in considerare nivelurile de solide excitate 
neradiativ. Pentru investigarea acestui domeniu se folosește o metodă 
mai puțin exactă: studiul componentelor Zeeman, care oferă informaţii 
despre factorii Landé și despre intensitätile si polarizärile 
componentelor liniei emise. Prin această metodă au fost studiati 
centrii F din KBr [385], banda verde rubin, M2 -> iF2 [386], [387], 
cele trei linii late de rubin R' (4J2-» [388] si natura a nivelurilor 
excitate ale unor linii din 


spectrul Nd+++ in sulfat de etil [389]. 


b) Studiul stării fundamentale. Au fost utilizate diferite metode 
pentru a măsura populaţiile relative ale sub-nivelurilor | i > a stării 
fundamentale, cum ar fi metoda rezonantei radio-frecventei utilizate în 
detectarea radio-electronică. 


Pentru a obține o sensibilitate crescândă (detecția declansatorului), 
prima tehnică utilizată a fost cea a rotației paramagnetice Faraday, 
sugerată de Kastler [98] și folosită de Daniels și Wesemeyer [100] 
pentru a detecta epr în Nd+++ în sulfat de etil. 
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Experimente similare au fost efectuate de Chang si Burgess [390] pentru 
rubin si de Karlov si colab. [385] pentru centrele F din KBr. 


Efectul Faraday a fost utilizat si în absorbţia optică a probei care 
depinde liniar de populații [389], [391]. Bloembergen și colab. [392] 
au arătat, de asemenea, că se pot obţine efecte paramagnetice de 
modulare a luminii în solide similare cu cele observate atunci când 
rezonanţa Zeeman a atomilor liberi este saturată și aceștia sunt 
iradiati cu linia de rezonanţă a unei polarizări adecvate [37], [198] , 
[205]. 


Până la apariția pompei optice, toate metodele de măsurare a 
populațiilor relative ale sub-nivelurilor stării fundamentale - rotația 
Faraday, banda largă de absorbţie, banda îngustă de absorbţie, 
modularea optică cu microunde! absorbţia sau efectul Faraday — nu erau 
foarte diferite, deși fiecare avea o anumită aplicaţie. 


Series și Taylor [393] și Brossel [394] au subliniat condiţiile 
experimentale care sunt nefavorabile pentru pomparea optică eficientă a 
ionilor în cristale. Acestea sunt timpi de relaxare prea scurti, 
tranzitii optice prea mici intensifică oscilatorul sau surse de lumină 
disponibile prea slabe. Prin urmare, pomparea optică în solide se 
realizează la temperatura heliului lichid, când factorul Boltzmann 
creează o diferență apreciabilă a populației între sub-nivelurile 
Zeeman ale stării fundamentale a electronilor. Pomparea optică în 
solide ar putea fi foarte importantă în generarea unor diferenţe 
apreciabile de populație între sub-nivelurile nucleare, dar nu a fost 
niciodată utilizată din cauza dezvoltării cu succes a metodelor de 
polarizare dinamică [42]. 


O pompare optică eficientă a subnivelurilor de electroni în stare 
solidă este cea a maserelor cu microunde CW * în intervalul undelor 
milimetrice sau chiar submilimetre, unde pomparea cu frecvență radio 
este imposibilă. Cercetătorii au folosit până acum: schema de pompare 
în funcţie de lățimea spectrală foarte îngustă a sursei de lumină [395] 
— [397] : încălzirea prin spin cu lumină nepolarizată într-o bandă 
optică largă [398], [399] pomparea optică a luminii polarizate in o 
bandă optică largă [385]; utilizarea diferitelor repopulări ale 
diferitelor sub-niveluri ale stării fundamentale la sfârșitul ciclului 
de pompare optică [400]. Laserele cu stare solidă și contoarele 
cuantice de radiație [403] se bazează pe pomparea optică în solide 
[401], [402]. La Ecole Normale Superieure din Paris, Margerie [388], 
[404], [405], a elaborat o metodă originală de analiză a structurii 
Zeeman a unei tranzitii în solide a cărei lățime de bandă nu permite 
observarea directă a dublării nivelului. 


6.1.2.9. Inversarea populației prin pompare optică ca metodă de 
declanșare a laserului rubin 


Tehnicile de pompare optică sunt utilizate cu succes pentru a obține o 
inversare a populației în lasere cu stare solidă și vapori Cs [406] - 


[410]. Primul laser rubin al lui Maiman [402] a folosit pomparea optică 
pentru a genera o inversare a populației între ionul trivalent de crom 
din rețeaua cristalină a A1203 crescut sintetic. 


În prezent sunt cunoscute numeroase tranzitii ionice, atomice sau 
moleculare, dând un spectru de linii mare care poate fi obținut prin 
lasere în ultraviolet, în vizibil si în infraroșu îndepărtat. Mediul 
activ are unele caracteristici tipice- 


CW — undă continuă. 
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tics: o jumătate de lățime inițială A v, cât mai îngustă posibil, a 
tranziţiei să fie amplificó; o intensitate cât mai mare între cele două 
sub-niveluri astfel încât să se obțină un efect intens la o inversiune 
rezonabilă a populației; o durată de viață medie a nivelului inferior, 
cât mai scurtă, deoarece o aglomerare a electronilor la acest nivel ar 
duce la o scădere a inversării populaţiei; un mediu activ transparent 
la frecventa emisa, cu pierderi minime de absorbtie si difuzie datorate 
neomogenitatilor mediului. 


În plus, pentru o inversare a populației de pompare optică în laser 
este necesar un mediu activ cu o eficienţă cuantică mare (o pompare 
optică cu fluxuri de lumină care nu sunt prea mari în comparație cu 
inversarea populației obținută) si cu un vârf de absorbție la vârf. 
intensitatea luminii de pompare. 


6.1.2.10. Aplicaţii ale pompei optice la maser s 


Maserii sunt construiti pe principiul obținerii unei distribuții a 
populației în subnivelurile magnetice ale stării fundamentale 2S a 
atomilor de vapori alcalini prin 2 optice. 


pompare. Dacă atomii orientati se află într-o cavitate rezonantă 
acordată la frecvența va = —— , corespunzătoare tranziţiei hiperfină 
0 — 0 între nivelurile h 


I F+, 0 > si I F+, 0 > unde există o inversiune a populaţiei și dacă 
pierderile radio-electronice sunt suficient de mici, atunci o undă 
electromagnetică de frecvenţă va va interactiona cu atomii și efectul 
de feedback va duce la o oscilație auto-sustinuta. 


Pe acest principiu au fost construite diverse oscilatoare, folosind 
Rb87 [411] sau Rb85 [412]. Deși interesul principal al acestor 
oscilatoare este obținerea unei mari stabilitate a frecvenţei, trebuie 
să ne amintim că ele permit si un studiu fin al diferitelor perturbații 
care acționează asupra atomilor [413]. Condiţia pentru o oscilație 
maser auto-sustinuta [412] este data de 


(6,79) 


unde y. B este magnetonul Bohr, n numărul de atomi pe cm3, Ava 
jumätatea lätimii liniei corespunzätoare tranzitiei, un parametru luänd 
valori între 0 si 1 (definit prin relaţia n+ -n = an, care 
caracterizează astfel randamentul pomparea optică considerată), 


n = «827» Vcelll«HÍ» cavitate Vcavitate 


coeficientul de umplere și Q factorul de calitate al cavităţii 
rezonante. 


Rezultă că, pentru ca un maser să funcționeze mai bine, cavitatea 
trebuie să aibă un factor de calitate ridicat, trebuie să conțină un 
număr mai mare de atomi care să fie pompati optic, trebuie să aibă un 
coeficient de umplere ridicat și o lățime mică a liniei de tranziţie 
atomică. Rezultatele referitoare la masere pompate optic sunt descrise 
în secțiunea care se ocupă de docuri atomice. 
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6.1.3. Metodele de incrucisare si anti-incrucisare a nivelurilor 
atomice 


Metodele de spectroscopie optică de înaltă rezoluție prezintă trei 
deficiențe: un neajuns tehnologic, din cauza dificultății si 
complexității măsurătorilor; o deficiență fizică, din cauza latimii 
Doppler a liniilor spectrale care limitează puternic rezoluția 
dispozitivului; şi determinarea dificilă şi ambiguă a structurii de 
nivel, ca urmare a profilului liniei complexe [414]. 


Metodele de incrucisare si antiincrucisare a nivelului atomic aparțin 
spectroscopiei de radiofrecventá si sunt astfel insensibile la efectul 
Doppler. Cu toate acestea, interpretarea rezultatelor este adesea la 
fel de dificilă si ambiguă pentru incrucisäri apropiate ca si în metoda 
optică. Aceste metode, asociate cu excitatia electronilor, permit 
studiul unui număr mare de stări atomice excitate. De la descoperirea 
lor [214], semnele de trecere la nivel atomic au făcut posibile diverse 
determinări spectroscopice. Comparând poziția diferitelor treceri de 
nivel observate cu valorile teoretice din diagramele energetice (3.30), 
(3.40), (3.43), (4.116), se pot obține constantele structurii fine si 
hiperfinä ale stării luate in considerare. Pentru o structură hiperfină 
, metoda de trecere a nivelului atomic cuantifică constanta A a 
cuplării IJ şi constanta B a cuplării dintre momentul cvadruplu nuclear 
şi structura electronică a atomului. Din aceste date este posibil să se 
obțină si momentul magnetic si cvadrupolar al nucleului. Duratele medii 


de viata ale nivelurilor atomice sunt determinate remarcabil de precis 
prin această metodă. 


Printre investigaţiile efectuate se numără: 


— structura fina a nivelului 23P- He [214], obtinänd 2 291,56 + 0- 
09 MHz pentru scindarea 23Pj — 23P2, valoare apropiată de cea obţinută 
de Wieder si Lamb [415] prin alte metode; si 29 650 = 28ü MHz pentru 
diviziunea 23P0 — 23P1, aproape de valoarea optică [416]; 


— structura hiperfina a nivelurilor 3Pr ale Hg199 si Hg201 [417], 
[418], Hg197 [419], Hg197 [321], Hg195 si Hg193 [420], [421]; astfel, 
pentru structura hiperfiná a lui Hg199 sa obţinut valoarea A = 14 743 + 
15 MHz pentru constanta de interactiune a dipolului magnetic, apropiata 
de valoarea direetiy obtinutä dintr-un experiment de rezonantá 
magnetică [422]; iar pentru Hg197 s-a constatat că A = 15 388,9 + 5,4 
MHz, aproape de valoarea lui Melissinos [423], J197 + 14 405 + 30 MHz; 


— trecerile la nivel din starea 3Pr pentru Cd111 si Cd113 [424] — 
[427], Cd107 si Cd109 [428], Cd107 si Cd109 [428], [429] si Cd107 
[430], au condus la studii valoroase asupra acestui element ; 


— metode similare au fost utilizate pentru a investiga nivelurile 
3P°1-Pb [43T si Zn67 [432]; 


x determinarea duratelor medii de viatá pentru nivelurile Si ale Ta 
[433], 32P ale Li 


y 
[434], 2Pi din Cd [435] etc., oferă noi posibilităţi ; 


— trecerile la nivel ale Li [436], [437] și Rb, Cs și Na [438] — 
[441] sunt o primă extensie a acestei metode la elementele alcaline, 
deși este mai puţin precisă decât alte metode, în special pentru Na 
[438], ca urmare a numărului mare de treceri la despärtiri apropiate de 
lăţimea naturală a nivelului Trecerii; 


— au fost propuse si studiate teoretic determinári ale structurii 
fine a efectului H si Lamb prin metoda trecerilor la nivel atomic 
[2021; 


Tabelul 10 
A. Încrucișarea nivelurilor atomice excitate optic 


Nivel X(Ä)TranzitielzotopStructurä mäsuratä (MHz) 
Croásing H (G)Ref. 

63A  253763Jl -6%Hg197A(63 JI, 312 - 63 Pıa,2) = 23 083,4 € 6,7 

[416], [419] 
23 P 10 830,3423 P2 - 23SlHe4A (3Pr — 3P2) = 2291,56 + 0,09 
[214] 
A (3PO — 3P1) = 29 650 + 280 

&P313 Cs131(F, mF) (EI, rp') 23, -3) (2, -1) 

141,25 +0,30[549] 


(F, mF) (F', mF') = (4, -4) (3, -2) 


136,65 +0,30 

72 P3I2 Cs131(F, mF) (F', mp') = (4, -3) (3, -1) 

169,90 +0,30[549] 
&P2I2 Cs133(F, nip) (F', nip') =, _Ai Í A, . 2 
'2*12'1)50,55 +0,50[549] 
irP3/2 Cs132(F, mp) (F', mF') =2-, ANA, . 2 '2* * 2 
'Ai 2 1135,5 +0,7[549] 
^2P313 K39(F, mF) (EI, mF') =(2, -2) (1, 0) (3, -2) (2, 
0) (3, -3) (2, -1) (3, -1) (2, 1) 3,02 6,75 8,21 12,21[550] 
41 Pi 41 50 -44JICa43(F, mp) (F', mF') =A, Ai (1, Ai.2'2 
' 12 ' 2 142,8[561 ] 


(Continuare tabelul 10) 


b. Incrucisarea nivelurilor atomice excitate prin bombardarea 
electronică transversală 


Nivel atomic X(Â) Izotop de tranzitieStructurä măsurată 
(MHz)Durată de viață medie (10~8s)Ref. 

33P  388933P -23 SHE4A(33 Po - 33 P2) = 8300 +400 A(33 Pi - 33 P2) 
658,558,9 +0,5[542] 


He3A(33 P2,3/2 — 33 P215/2) = 640-1 
43P 318843 P —23 SHe4A(43 Po - 43 P2) = 3500 +500 A(43 Px - 43P2) 
269,0 x0,116,7 +1[542] 
He3A(43 P2,3/2 ~ 43 P2,b/2) = 224,1 +0,2 
53P 294553 P —23 SHe4A(53 Po - 53 P2) = 1550 +300 A(53 Px - 53 P2) = 
135,5 x0,120,7 +2[542] 
He3A(53 P2>3/2 - 53 P21b/2) = 113,5 +0,5 
6SP 282963 P -23 SHe4A(63 Po - 63 P2) = 1200 +400 
A(63 Px - 63 P2) = 77,27 =0,0728+6[542] 
He3A(63 P2,3/2 - 63 P2,5/2) = 64,0+0,2 
73P 276473 P —23 SHe4A(73 Pr - 73 P2) = 48,43 +0,1525+8[542] 
He3A(73 P213/2 - 73 P215/2) = 38,9 +0,2 
83P  272383P -23 SHe4A(83 Po - 83 P2) = 300 +200 A(83 Px - 83 P2) 
32,49 +0,1628 +8[542] 


He3A(83 P213/2 - 83 P2)6/2) = 26,1 +0,3 


9sp 2696937>-235He'A(93/'1 — 93 p2) = 22,8 +0,8 [542] 

33P 587633 D — 23 PHe4 He3A(32v2 — 33A) = 72,5 +0,5 A(333>316/2 — 
33/>3,7/2) = 55,8 +0,81,7+2] 

43Z> 447143 D — 23 PHe4 He3A(433»2 —-4383) 
43 13,7/2) = 28,4 x0,4[5x0,4] 

53D 402653D — 23PHe4 He3A(53 D2 — 53 D3) 
n>3)7/2) = 15,2+0,135,9+0,8[542] 

63 D 382073D — 23PHe4 He3A(63 Z>2 — 63 Z>3) = 12,2+0,3 A(63 Z>3)6/3 — 
63 Z>3)7/2) -P 9,1 +0,38,2+08. [542] 

7a D 370573D — 23 PHe4 He3A(733)2 —733>3) = 7,3 +0,4 (A73 D,,,/, — 73 
3>3,7/2) = 4,8 +0,419+7[542] 

iap 1278553F-33DHe4A (5313 — 53F4) = 2063+2[542] 

340 667831D-21PHe3A (34M2n3/2 —3401218/3) = 138 +2,51,2+0,3[542] 

447) 4922 He3A(41Z)2,3/2 -41n215/2) = 102+1,54,1+0,5[542] 

5rZ> 438851D- Z1 PHe3A(51A,3/2 -510215/2) 93,8 +0,94,9+0,5[542] 
64£> 414461 Z) — 21 PHe3A(64A,3/2 — 642)2,5/2) = 89,7+0,96,1+0,6[542] 


35,8 x0,4 A(43 7>3,5/2 - 


20,3x0,3 A(53 Z>3,5/2 — 53 


‚5/ 


74Z> 400971D — 21PHe3A(74 7)213/2 — 71 Z>2(6/3) = 118 + 1,27,1 +0,8 - 
[542] 
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— trecerea la nivel in starea 6lPx — Hg199 [442] a permis 
determinarea duratei medii de viata a acestui nivel si a constantei A ; 


= indicarea efectelor combinate Stark si Zeeman pentru nivelurile 
32P — Li [436] si 61/^ — Hg199 [443] este un alt mare succes al metodei 
de trecere la nivel atomic. 


De remarcat in sfärsit rezultatele valoroase ale lui Descoubes [444] 
privind mäsurätorile prin intermediul incrucisärilor la nivel atomic 
Hei si He3, excitatia fiind efectuată prin bombardament electronic 
transversal. Tabelul 10 oferă unele dintre datele obținute prin metoda 
încrucișării la nivel atomic. 


6.2. Aplicații ale pomparii optice în chimie 


Metodele optice de spectroscopie de radiofrecventä oferă informaţii 
despre energia de interacțiune hiperfină, despre interacţiunea Zeeman, 
despre gradientul câmpului electric la nucleu etc., pentru stările 
solului și excitate, care verifică funcţiile de undă deduse pentru 
atomii cu multi electroni. Acest lucru face ca tehnica să fie 
importantă pentru chimia teoretică. 


Pentru atomul cu un electron impar într-o stare 5, acordul dintre 
teorie si experiment arată acuratețea descrierii funcţiei de undă a 
distribuţiei electronilor în regiunea nucleară. Un alt exemplu este cel 
al atomilor cu un număr impar p de electroni, unde interacţiunea de 
configurare poate fi aplicată atât la explicarea mărimii, cât și la 
apariția interacțiunii hiperfine. Acesta este cazul atomului de azot 
studiat de Holloway [177] și Anderson [178], unde trei electroni impari 
există în cele trei stări 2p care ar putea da o interacţiune hiperfină 
zero prin interacțiunea de contact Fermi, dar unde o constantă de 
cuplare hiperfină de 10,45 MHz a fost observat. 


Multe alte cantități determinate în experimentele de pompare optică 
sunt importante în chimia teoretică, cum ar fi factorii Landé ai 
nivelurilor atomice și momentul cvadrupolului nuclear. 


6.2.1. Interactiuni intermoleculare 


Studiul coliziunilor atom — atom sau atom — moleculă este fundamental 
in chimie pentru obtinerea de informatii despre molecule, cum ar fi 
interacțiunile intermoleculare din deplasarea interacțiunii hiperfină 
datorată presiunii [352] sau din studiul relaxării spinului [128]. 
Formarea unui complex molecular între un atom orientat optic și o 
moleculă de gaz strânge (ca în cazul rubidiului și benzenului) este 
detectată prin observarea stărilor de relaxare și a deplasării 
interacțiunii hiperfină cu presiunea [345], [445]. Pomparea optică 
permite deci studiul unui echilibru de reacție complex și determinarea 
energiei de activare și a valorilor constantelor de echilibru. 
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Utilizarea atomilor pompati optic pentru determinarea concentratiilor 
de radicali liberi într-o anumită reacție chimică [446] permite 
investigarea cineticii reacției radicalilor liberi. Când radicalul 
liber se ciocnește cu un atom orientat, are loc un schimb de spin. 
Spinul radicalilor liberi are o scurtă relaxare, datorită cuplării cu 
momentul unghiular de rotație și perturbării stărilor de rotaţie prin 
ciocniri cu atomii și moleculele vecine. Efectul net este o scădere a 
timpului de relaxare al atomului piimped. Deoarece secțiunea 
transversală a ciocnirii de schimb de spin dintre atom și radicalul 
liber este constantă și, deoarece timpul de relaxare a radicalului 
poate fi constant, cursul de schimb al timpului de relaxare aparent al 
speciilor pompate va fi egal cu cursul de schimb al radicalului liber. 
concentrarea speciilor. In observarea rezonantei magnetice prin metoda 
schimbului de spin, putem determina concentrația speciilor moleculare 
în funcţie de timp. De exemplu, dacă atomii de hidrogen sunt produși 
printr-o fotoliză a hidrocarburilor, rata de dispariţie a acestora 
poate fi măsurată prin observarea scăderii temporale a intensității de 
tranziţie hiperfine de 1420 MHz. 0 descriere detaliată a studiului 
cineticii chimice prin pompare optică este dată în [446], [447]. 


6.2.3. Structura moleculară 


Pe lângă investigarea structurilor atomice ale ciocnirilor atom — atom 
și atom — moleculă și a reacţiilor chimice, se pot face investigaţii 
directe asupra structurii moleculare prin pompare optică. Moleculele și 
moleculele radicale au un moment unghiular de rotație care este 
perturbat de ciocnirea cu atomii vecini cu moment unghiular orientat. 
În acest fel poate fi observată pomparea optică a stărilor moleculare 
excitate. Prin detectarea polarizării fluorescentei a stărilor 
moleculare excitate, tranzitiile de rezonanță magnetică pot fi 
detectate în stările moleculare excitate; o asimetrie a populației, 
creată de pomparea optică, este prezentă între subnivelurile magnetice 
ale unei stări de electroni moleculari. Pentru ca tranzitiile de 
rezonanță magnetică să aibă loc la frecvența radio sau la microunde, 
câmpul de frecvență radio trebuie să fie foarte intens pentru a induce 
tranzitii în timpul vieții medii a stării excitate. In acest fel, 
inversiunile populației datorate reacțiilor chimice, mai degrabă decât 
la pomparea optică, au fost detectate optic în stările excitate 
moleculare [448], [449]. 


Dehmelt și Jeffers [450] au reușit să alinieze ionul molecular H prin 
fotodisociere selectivă. 


6.3. Aplicatii industriale 
6.3.1. Magnetometre bazate pe fenomenul de pompare optică 


Chiar si acum, măsurarea amplitudinilor câmpului magnetic este o 
operație delicată și dificilă. Există o mulţime de metode de măsurare 


și toate sunt utilizate frecvent; dar niciuna nu este cu adevărat 
satisfăcătoare. Metodele clasice care oferă o acuzare destul de bună 
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Utilizare plină: forța electromotoare generată de variația fluxului 
într-un circuit J închis; efectul Hall; și orientarea unui mic magnet 
într-un câmp magnetic. 


Aceste metode au un dezavantaj comun prin aceea că toate se bazează 
într-un fel pe proiecția câmpului care trebuie măsurat pe o axă de 
referință. Dacă se studiază un câmp uniform de direcție cunoscută, 
defectele de orientare, deși critice, sunt mai puţin probabile. Dar 
când direcția și amplitudinea câmpului variază sensibil în funcție de 
poziţie, trebuie luate precautii speciale pentru a obține o precizie de 
10-3 și este aproape imposibil să se obțină o precizie de 10-4 (cu 
excepția cazului câmpului geomagnetic). 


6.3.1.1. Magnetometre bazate pe metode radio-electronice 
a spectroscopiei de radiofrecventä 


Este clar că amplitudinea câmpului magnetic ar putea fi măsurată prin 
fenomene conectate liniar cu acesta. De exemplu, în efectul Zeeman 
componentele unei linii spectrale au o separare proporțională cu câmpul 
aplicat. 


În spectrul vizibil ordinele de mărime sunt foarte nefavorabile: într- 
un câmp de 104 G, componentele Zeeman sunt distantate prin separäri de 
ordinul 1 A. Există însă o soluție elegantă la problema măsurării 
câmpului magnetic: în loc de studiind efectul Zeeman al unui 'ne 
spectral, se studiază efectul Zeeman al unui nivel de energie. Distanţa 
sub-nivelurilor magnetice este zero și crește liniar cu câmpul, iar 
tranziţia între două sub-niveluri adiacente are loc la o frecvenţă 
proporțională cu câmpul magnetic aplicat. Astfel de tranzitii pot fi 
observate prin rezonanță magnetică. 


Ținând cont de originea magnetismului substanţei, în practică pot fi 
utilizate două intervale: 8 MHz G-1 pentru magnetismul electronic; și 
4,25 kHz G-1 (pentru proton) pentru magnetismul nucleelor atomice. 
Frecventele de interes sunt în domeniul de frecvenţă radio, care se 
extinde de la câteva zeci de Hz până la lungimi de undă submilimetrică. 
Dar comoditatea dispozitivelor și necesitatea utilizării circuitelor 
rezonante de dimensiuni rezonabile limitează domeniul de frecvenţă 
radio la o bandă de 1-3500 MHz. Astfel, rezonanţa electronică permite 
măsurători de câmp de la 0,018 la 1500 G (50-4000 MHz), iar rezonanța 
de protoni permit cele de la 1 la 100 000 G (4-400 MHz). Pentru a 
utiliza dispozitive mai simple, limita superioară este redusă cu un 
ordin de mărime. 


a) Rezonanta protonică detectată prin metode radio-electronice de 
spectroscopie de radiofrecventa. In domeniul conventional rezonanța 
protonilor este ușor de observat între 500 si 100 MHz (120-24 00CG). 
Momentul protonului este cunoscut cu o precizie de 5x10-6 [451]. 


Deoarece liniile cele mai ascuţite obținute au o jumătate de lățime de 
2x 10-6 G, valorile absolute ale câmpurilor magnetice pot fi 
determinate cu o precizie de 5x 10-6, iar valorile relative cu o 
precizie de IO-6 (lätimile liniilor nu sunt importante) 


Măturarea alternativă a câmpului studiat nu reprezintă un dezavantaj 
serios deoarece efectul magnetizării nucleare poate fi neglijat. 
Astfel, câmpul nu este perturbat de măsurare. Măsurarea se face practic 
instantaneu în intervalul menționat dacă se folosesc soluții apoase 
concentrate adecvat de săruri paramagnetice. Al treilea factor care 
trebuie luat în considerare este volumul minim. 
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în care trebuie efectuată măsurarea. Béné et al. [273] a produs capete 
de rezonanță în care sampie filis un volum de 1 mm3 [273], [452] iar 
măturarea câmpului magnetic a fost înlocuită cu o frecvenţă nemecanică 
[453]. Deoarece efectele de relaxare și formele tranzitorii sunt strâns 
legate de neomogenitatea câmpului magnetic [454], au devenit posibile 
investigații privind sistemele cu bobine Helmholtz [455] și Long [456]. 


Rezonanta Li7 și D2 permit reducerea intervalelor de frecvenţă cu 
factori de 2,5 și, respectiv, 6,5. Pentru a obţine rezonanţe de protoni 
la frecvenţe joase, au fost concepute multe configurații experimentale 
[457] — [459] care permit explorarea câmpului până la 1 G. La frecvenţe 
joase (pentru a măsura câmpuri mici) un dezavantaj este prezentat de 
capătul de măsurare. care crește considerabil (observarea unei 
rezonanțe protonice în intervalul 8-2 kHz necesită esantioane de 0,5-2 
1). Astfel, sub 100 kHz, sunt preferate rezonanţe electronice. 


b) Rezonanta electronică în câmpuri magnetice mici detectate prin 
metode radio-electronice de spectroscopie de radiofrecventá. Odată cu 
descoperirea rezonantei electronilor cu radicali liberi, unde jumătatea 
látimii liniei este de ordinul 1G, rezonanţa electronică a fost 
investigată în legătură cu măsurarea câmpurilor magnetice slabe (20-150 
G), care sunt atât variabile rapid, cât și neomogene. (cazul 
sincrotonului cu protoni). Mai târziu, descoperirea rezonantei 
electronice a soluțiilor de Na în amoniac lichid cu linii de rezonanţă 
de 25 mG jumătate lățime a făcut posibilă măsurarea câmpurilor 
magnetice mici cu o eroare absolută de 2 mG. 


În concluzie, metodele radio-electronice de spectroscopie de 
radiofrecventä oferă o măsurare instantanee și absolută a câmpurilor 
magnetice de la 0,01 G la sute de mii de G (disponibile în prezent). 
Rezonanta nucleară este utilizată în general pentru studii de înaltă 
precizie în câmpuri de peste 0,1 T (1000 G). Precizia este IO-6-I0-7 în 
măsurători relative si I0"5—IO-6 în măsurători absolute. Aceleași 
dispozitive și metode de observare pot fi utilizate și pentru rezonanţe 
electronice în intervalul 500-1000 G cu probe speciale (DPPH, NaNH3, 
carbon); precizia variază între 10-3 si 10-4. 


C) Metode de inaltä precizie pentru cämpuri magnetice slabe. 
Metodele obisnuite mentionate mai sus nu mai sunt precise in cämpurile 
magnetice slabe, deoarece momentul magnetic macroscopic al sampiei este 


proportional cu cämpul de antrenare Ho, iar toate efectele care pot fi 
masurate radio-electronic prin metodele clasice sunt proportionale cu 
momentul. Prin cresterea momentului sampie pentru a compensa efectul de 
termen v3/'2 (factorul de calitate al bobinelor poate rämäne sensibil 
constant) Bene, Rocard si colab. [460] a rafinat tehnica de obtinere a 
semnalelor lizibile in câmpul Pământului, câmpul fiind măsurat cu o 
precizie de IO-4. 


Metoda lui Varian si Packard [460] permite mäsurarea cämpului 
Pämäntului cu o precizie de IO-5. De asemenea, oscilatorul lichid al 
lui Abragam, Solomon si Combrisson [460] oferă o precizie de 10-6 în 
câmpuri slabe. Principiul este similar cu metoda lui Varian și Packard; 
momentul eșantionului este crescut artificial și apoi este plasat într- 
un câmp de conducere slab. Această a doua metodă folosește și efectul 
Overhauser descoperit în 1953 [188], pentru a multiplica aparent 
momentul protonului în apă. 
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6.3.1.2. Magnetometre cu pompare optica 


Interesul pentru mäsurarea cämpurilor magnetice slabe s-a dezvoltat in 
ultimii ani ca urmare a satelitilor si a sondelor spatiale. 
Dispozitivele clasice ar putea face măsurători de câmp magnetic la 
altitudini mari și chiar în jurul Lunii [461]. Dar măsurătorile 
spaţiale necesită o cunoaștere precisă atât a valorii generale a 
câmpului magnetic, cât și a variației sale în timp. Dispozitivele 
clasice au o constantă de timp prea mare pentru a detecta variaţii 
rapide și sunt sensibile la direcția câmpului magnetic (aceasta 
necesită stabilizarea permanentă a rachetei). 


Numai, magnetometrele bazate pe fenomenul de rezonanță magnetică sunt 
necesare din cauza sensibilităţii ridicate necesare, a preciziei 
(măsurarea intensității câmpului magnetic este redusă la cea a 
frecvenței) și a independenţei direcției câmpului magnetic. 


Magnetometrele care utilizează rezonanța magnetică detectată prin 
pompare optică [23] sunt în mare parte necesare pentru măsurarea 
câmpurilor magnetice mici, deoarece sunt instrumentele cele mai precise 
și sensibile din acest domeniu. Designul lor încorporează tranzitii 
Zeeman de joasă frecvență AF = 0, am = 1 ale atomilor alcalini sau 
tranziția Zeeman A m = 1 din starea metastabilă 23S1 a lui He. Astfel, 
într-un câmp slab, frecvenţa de rezonanţă este o funcție liniară a 
câmpului. 


(6,80) 


pentru El, si 


(6,82) 


pentru cele două stări hiperfine ale atomului alcalin stările 
fundamentale ale spinului nuclear I. ( 3A 


De exemplu, în cazul lui K39 IZ=- , 21 +1=4, Sj = 2I!, într-o 
geomag- 


câmp netic de 0,4 G, frecvența de rezonanţă vF este situată la 
aproximativ 279 940 kHz, astfel incät 


U» n 

vFl — vF2 = 2g! = 159 Hz. 

h 

Acest lucru este mic în comparație cu împărțirea rezonantelor Zeeman de 
ordinul doi produse de scindarea electronului și spinului nuclear, care 
împarte liniile Zeeman ale fiecărei stări hiperfine în componente 2F, 


cu o separare proporţională cu pătratul câmpului: 


A£o 
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Here (A £:0/A)K:: = 461 MHz (structură hiperfină in câmp zero) si vF = 
280 kHz. Astfel, Av = 340 Hz. Pentru 7^ = 2, se observă patru 
componente (a, b, c, d) și pentru F2 = 1 două componente (e, f), așa 
cum se arată în Fig. 143. 

Intensitátile relative ale acestor componente depind de condiţiile de 
pompare optică. Dacă notăm cu x = unHlh frecvenţa componentei a (F = 2, 
tranziție m -2 L), rezultă că 

1 


3x 


va = —x 14 

2 2 ÀEO/h J 

= -x(l + 3,26 - 10-6x). 2 
(6,84) 

2 


Măsurând frecvența va, găsim x si Ho. O linie de rezonanţă magnetică în 
cazul pompării optice are o jumătate de lățime de 10 Hz; dacă putem 
localiza centrul liniei cu o precizie de +0,1 Hz, valoarea câmpului 
magnetic poate fi cunoscută cu o precizie de + 10"7 G. 


Fig. 144. — Schema bloc a unui magnetometru bazat pe pompare optică. 


S — sursă de lumină; P — polarizator circular; l - lentile; C — 
resonance celi; RF-bobină de radiofrecventá; G — generator de 
radiofrecventá; f-celi foto-electric ; A — amplificator ; CF — 
compensator de fazá; 5. M. — servomecanism ; M — modulator. 


Fig. 143. — Structura hiperfiná a liniei de rezonanţă K38 în câmpul 
magnetic al Pământului (Ho = 0,4 G). 


Principiul unui magnetometru Cs este dat in Fig. 144 [462]. Lumina 
optică de pompare este obținută dintr-un tub de descărcare (S). Este 
polarizat circular (P) si apoi focalizat de o lentilä (Z) pe celi de 
rezonanţă (C) care contine vapori de metal alcalin (aici, vapori Cs). 
Lumina transmisă este din nou focalizată cu o lentilă (Z) pe un celi 
fotoelectric (/) al cărui semnal este mărit de amplificatorul (A). 
Rezonanta este detectată prin metoda optică a lui Dehmelt [81]. 
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Tranzitiile de rezonanță sunt generate de un câmp de înaltă frecvență 
(v 160 kHz”, de la bobinele Helmholtz RF, furnizate de un generator G. 
Acesta este modulat în frecvență la 80 Hz, pentru a mătura linia de 
rezonanţă pe fiecare dintre valorile sale medii. In consecinţă. , 
coeficientul de transmisie a luminii al rezonantei este de asemenea 
modulat și celi fotoelectric detectează un semnal de 80 Hz. 

Fig. 145 prezintă, o fază de semnal detectată, în raport cu modulatia 
iniţială a semnalului, depinde de poziţia medie a frecvenţei în raport 
cu centrul liniei de rezonanţă. Aplicarea 

Hz 

la 80 

două semnale 


pompare. 


Fig. 145,- Semnalul detectat într-un magnetometru bazat pe optic 
într-o în direct 


pe un comparator de fază apare un semnal de eroare (Fig. 145) care 
declanșează servomecanismul (S. M3), iar acesta setează frecvența 
generatorului (G) la frecvenţa de rezonanţă righi. Semnalul de ieșire 
al generatorului este alimentat de sistem de numărare sau poate fi 
trimis discriminator al cărui semnal de ieșire înregistrează 
intensitatea câmpului magnetic. 


Proiectarea unui magnetometru bazat pe pompare optică ridică 
dificultăți lehno-logice importante, cum ar fi obţinerea unei surse de 
lumină stabilă, construirea unui generator de înaltă frecvenţă foarte 
stabil, capabil de o modificare rapidă a frecvenţei etc. Componentele 
unui magnetometru cu pompare optică sunt discutate în [140], 1462] — 
[466]. Magnetometrele Industriai bazate pe pompare optică [462] au o 
sensibilitate de 0,1 y * si o constantă de timp de 10 1 s. 
Magnetometrele care utilizează pomparea optică, având o sensibilitate 
de 10-2 y sunt acum construite în laborator. Printr-o tehnică specială, 
mărimea câmpului magnetic poate fi înregistrată în timp. 


6 3.1.3. Magnetometre optice de pompare pentru orientarea navelor 
spatiale 


Pomparea optică poate fi, de asemenea, utilizată pentru a construi 
magnetometre pentru determinarea orientárii navelor spatiale. Ele se 
bazeazá pe fenomenul de pompare opticá in heliu [216], [466] — [468]. 
Acest tip de magnetometru másoará componenta cämpului magnetic de-a 
lungul axei optice principale a aparatului, fiind foarte sensibil la 
orientarea axei aparatului in raport cu cámpul magnetic extern. 


Desi putem obtine vapori saturati de metáis alcalini numai in celule 
incälzite, stabilizate termic (120—130?C pentru Na23, 47°C pentru Rb87 
etc.), heliul poate fi pompat optic la orice temperaturá. Atomii He pot 
fi parahelium si ortoheliu. Parahelium este diamagnetic; ortoheliul 
este paramagnetic. Durata medie de viata a starii fundamentale a 
ortoheliului este de aproximativ 1 ms si, prin urmare, o cantitate 
mare. 


* 1 = 10-5 G. 
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Ortoheliu metastabil poate fi obtinut prin excitatia de descárcare a 
heliului de gazcon (Fig. 146). Intr-un cámp magnetic, termenul 2351 se 
imparte in trei sub-niveluri Zeeman: 


Em - —Q uo (6,85) 


unde m = 0, + 1, iar distanţa dintre aceste sub-niveluri este A E - g- 
uO #0 (g >s factorul Landé al electronului liber). 


Iluminänd gazul cu luminä nepolarizatä, A 10 829 Ä, trimite atomii de 
He din starea metastabilă 23S în starea excitata 23P (rz 10-85). 
Termenii 23PX, 23P2, 23P3 sunt foarte apropiaţi unul de celălalt si, 
astfel, coliziunile atomice egalizează densitatea populaţiei sub- 
nivelurilor stării excitate în timpul său mediu de viaţă, 
probabilitățile de tranziţie la fiecare sub-nivel al stării 
fundamentale fiind la fel. 


Probabilitatea de absorbție a luminii Po de către atomi din subnivelul 
| m> = | 0 > este mai mare decât probabilitățile Pr = P r ale 
subnivelurilor | m> = | + 1 > și astfel iluminarea cu heliu cu A 10 
829 Â lumină nepolarizată duce la scăderea subnivelului | m>- | 0 > 
densitatea populației, iar la creșterea densității populaţiei de 
niveluri | m > = | i 1 >, intensitatea luminii Traversarea celilor de 
absorbtie fiind in acest fel crescuta. Un astfel de fenomen are loc 
numai atunci când fasciculul de lumină de egalizare se propagă de-a 
lungul direcției câmpului magnetic extern A. 


Fig. 146. — Schema grotriană pentru tranzitiile | 23P0 > -> | 2350 | 
iar eu 23 Por > -> I 23 50 > din He. 


Dacă între direcția câmpului magnetic și cea a fasciculului luminos 
există un unghi 0, probabilitățile Po, P*i sunt modificate. Odată cu 


creșterea 0, P+t crește si Po scade; pentru 0 = 54°43', P x = Po > Pv 
Semnalul 5 depinde de unghiul © după cum urmează: 


- (3 cos2 0 - 1) 

2 

(6,86) 

[466] si este reprezentat in fig. 147. 

Pentru celi de absorbție plasați într-un câmp de radiofrecventä există 
o modificare importantă a mărimii semnalului la frecvența de rezonanţă 
care egalizează densitätile populației între subnivele. Mäsuränd 
frecvenţa de rezonanţă va dă //0 conform (6.84). 

Principiul unui magnetometru bazat pe pomparea optică utilizat pentru 
detectarea orientării este desenat in Fig. 148. In celi de absorbţie, 
două surse de câmp constant. 
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Fig. 147. — Dependenţa mărimii semnalului S/So de unghiul 0 [23]. 


Fig. 148. — Schema unui magnetometru bazat pe pomparea optică utilizată 
pentru orientarea navelor spațiale. 


Hoi, D>» — alimentarea bobinelor Helmholtz care generează un câmp 
magnetic constant; G-generator pentru S — lampă si C-alimentare celi ; 


S — El lampă ; C-resonance celi ; L — lentile ; D — fotodetector ; G I. 
-generator de puise; Gi — generator de control pentru generatorul de 
puise; DS — detector sincron; Y- amplificator; 0 -syn-cronizer; V- 
voltmetru electric. 
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(80i), (5402) creează câmpul magnetic Ho a cărui magnitudine si direcţie 
pot fi modificate în mod arbitrar pentru a urma câmpul geomagnetic. 
Generatorul (G) alimentează lampa de heliu (S) și celii de absorbţie 
(C), conducând la o concentrație mare de ortoheliu. Aparatul este într- 
un scut Mn-metal ca ecran împotriva câmpului magnetic extern. 


Paralel cu H02 (GI) este introdus un generator de puise dreptunghiular 
(CI), care este declanșat de generatorul G. Semnalul la ieșirea 
amplificatorului (Y) a căzut pe detectorul sincron (PS), fiind 
înregistrat pe un voltmetru electronic (K). ). Dacă direcția constantă 
a câmpului magnetic este paralelă cu axa optică a aparatului, absorbția 
luminii va fi aceeași ca și în absența pușilor. Dacă direcția câmpului 
Pământului nu coincide cu direcția axei optice, atunci curentul 
dreptunghiular creează o asimetrie a semnalului. In acest caz, 
detectorul fotosensibil (Z>) înregistrează modulatia intensității 
luminii. Astfel, orientarea axei aparatului în raport cu câmpul extern 
poate fi verificată prin absența semnalului la aparatul de ieșire V. 


Acest magnetometru permite detectarea variației câmpului magnetic 

10 7G, atunci când orientarea este modificată în raport cu axa optică a 
aparatului. Câmpul magnetic poate fi detectat la distanţe mai mari de 
80 000 km față de Pământ. 


6.3.2. Docuri atomice folosind pompare optică 


Timpul are o particularitate deosebită în comparație cu alte mărimi 
fizice: nu numai că trebuie definită unitatea sa, dar trebuie și o 
origine definită. Până de curând, măsurătorile de timp se făceau cu 
referire la corpurile cerești. 


Sunt definite trei scale de timp independente [469]: Universal Time UT, 
care provine din rotația Pământului; Ephemeris Time ET, furnizat de 
mișcarea orbitală a Pământului în jurul Soarelui și obţinut în 
principiu din măsurători ale longitudinii solare aparente; și Timpul 
atomic AT, bazat pe măsurarea unei frecvenţe stabile a unei rezonanţe 
atomice (întâmplător frecvența de tranziţie între niveluri | F = 4; mp 
= 0 > și | F=3; mp = 09 > a solului 251/2 starea atomului Cs133, 
netulburat de câmpuri externe). 0 scară practică rezultă din combinarea 
a două dintre ele: Timpul Universal Coordonat (CUT) care are 
stabilitatea timpului atomic AT si agréés cu Timpul Universal UT2 
corectat pentru neregulile datorate oscilării polare a Pământului și 
variației sezoniere a Rotatia Pământului. 


Docurile atomice oferă o scară de timp prin însumarea unităților de 
timp obținute din măsurătorile oscilatiei unui standard atomic. 
Problema practică cu docurile atomice este de a obține o frecvenţă 
exactă în funcție de scara JT sau CUT. Proiectarea unui standard atomic 


necesită un dispozitiv pentru obținerea unei linii spectrale de 
microunde (1-150 GHz) și o metodă de determinare a centrului liniei 
(adică, măsurarea exactă a frecvenţei centrale a liniei spectrale 
obținute). 


O linie spectrală pentru utilizare într-un standard molecular trebuie 
să aibă o lățime relativă mică 


» o intensitate mare, si o frecvenţă centrală cât mai independentă de v 


conditiile experimentale. Deoarece probabilitatea de emisie spontană 
este mică, 
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se folosesc linii de tranziție induse. În astfel de condiţii, dacă Aí 
este timpul de interacțiune al sistemului atomic sau molecular cu 
câmpul de înaltă frecvență, jumătatea lätimii liniei este dată de AvAi 
1, adică lățimea relativă este ------------ 1/v Aí. Din această 


. V 


Este clar că frecvențele înalte sunt preferabile, deși limitările 
tehnice sunt îndeplinite peste 100-300 GHz. Pentru a obține o lățime 
relativă cât mai mică posibil, se încearcă să se reducă efectele de 
contribuție (lățime de linie naturală, perturbări cu efect Doppler 
cauzate de coliziuni între atomi sau molecule, perturbări datorate 
ciocnirii atomilor sau moleculelor cu pereții containerului si efectul 
de saturație) 


Frecvența liniei centrale de lucru este cât se poate de independentă de 
condițiile experimentale dacă folosim tranziții ale căror 
caracteristici sunt determinate doar de factorii interni ai atomilor 
sau moleculelor, astfel încât acestea să fie relativ neafectate de 
influențe externe (variația de presiune sau temperatură, influența 
câmpuri externe: electric, magnetic, gravitațional si aşa mai departe). 


În prezent sunt cunoscute următoarele surse pentru a da linii de 
radiofrecvență de o jumătate de lățime mică si de o mare stabilitate a 
frecvenței centrale: precesia nucleară într-un câmp magnetic extern; 
cuplarea cvadrupolului nuclear cu câmpul electrostatic pe solide; 
frecvențele de rotație moleculară detectate prin absorbția cu 
microunde; structură hiperfină si alte rezonanțe detectate prin tehnici 
de fascicule moleculare sau atomice; efectul maser. Necesitatea unei 
precizii ridicate a liniilor de lucru eliminează un număr mare de linii 
de microunde. Pentru ceasurile atomice sunt potrivite doar spectrele 
moleculare gazoase si tranziția magnetică hiperfină a atomilor. 


Două metode satisfac condițiile dorite: metoda fasciculelor atomice sau 
moleculare [93] şi metoda de pompare optică (celule de gaz). Ceasurile 
atomice bazate pe metoda jet sunt ceasurile cu fascicul de césium 
(standard pasiv), ceasul cu fascicul de taliu (standardul pasiv), 
ceasul cu fascicul de amoniac (maser) si ceasul cu fascicul de hidrogen 


(maserul). Ceasul cu rubidiu se bazează pe metoda de pompare optică, 
având pomparea optică ca standard pasiv și activ (maser). 


Principiul de funcționare al ceasului cu fascicul césium este dat în 
[471]. Standardele fasciculului atomic de cesiu au o mare 
reproductibilitate intrinsecă (adică două standarde sunt reproductibile 
cu o precizie de 2-3 x 10-12) și o mare stabilitate pe perioadă lungă 
(3 x I0-12 pe an) [472], [472] 473]. Recent s-au atins stabilitati si 
mai mari (5x 10-14 pe an) [474] — [476]. Stabilitatea de scurtă durată 
a unui ceas cu fascicul atomic de césium este + 5 x 10-11. Ceasul cu 
fascicul atomic de taliu [4^8], [479] are același principiu de lucru, 
dar utilizarea taliului oferă o sensibilitate în câmpul magnetic de 
AF/F = = 0,96 X 10-9 în loc de 45,5 x IO- 9 H2 (pentru Cs) si o 
frecventä de rezonanta mai mare, 21,311 MHz (o cavitate de aceeasi 
lungime are un factor de calitate mai mare). Maserul cu amoniac [478], 
[479], primul dintre standardele atomice, are o stabilitate de värf de 
numai 10-11 si o precizie de 10-10 din cauza fenomenelor de alunecare a 
frecvenței false prin greșirea cavității. Acest ceas atomic a fost 
înlocuit. Maserul cu hidrogen, descoperit în 1960 [480], folosește 
tranziția |F=l;m = 0>|F == 0; m = 0 > (v = 1420,405762 MHz) al 
atomului de hidrogen [471], [481]. In prezent, acest maser este cel mai 
bun standard de laborator, performanţele sale pentru modele comerciale 
fiind [472]: reproductibilitate 5x10-13, stabilitate 5x10-13 pe secundă 
si 2x10-14 pe zi; stabilitate pe termen lung IO-12 pe an (2,6 x 10-13 
la douá luni). 
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Aceste docuri atomice cu fascicule atomice sunt standarde atomice 
primare. Sunt destul de incomode si sensibile la accelerare si trebuie 
să rămână fixe. 0 a doua categorie de docuri atomice, docuri optice de 
pompare, sunt standarde secundare. Ele pot fi miniaturizate și pot 
rezista în medii dificile și, prin urmare, sunt utilizate în sistemele 
mobile. În prezent există două modele de andocare atomică bazate pe 
pompare optică: vaporii de rubidiu și docul maser de rubidiu. 


6.3.2.1. Docul cu vapori de rubidiu 

Linia \m> = \Q>-+\m> = \0> a tranziţiei hiperfine AF = 1 a unui atom 
alcalin depinde numai de pătratul câmpului magnetic. Conform ecuației 
Breit-Rabi [234], frecvența unei astfel de tranzitii este dată de 


(6,87) 


v= vO 


EN 

zs V-bH , A u.BZZ z = (gZ — gz) —- = (9j-9Z) -,- 

A£o  AvO 

Din moment ce gi «t: gj, obtinem 

W= vO + 427 (Hz) 92 (G) 

(6,88) 

si 

VRb« = v0 -f- 574 

(6,89) 

Un cämp H = 10-2 G este suficient pentru a separa tranzitia dependentä 
de câmp de tranziţia (0,0), deoarece v — v0 5x 10-2 Hz si (v — v0)/v0 = 


10 n. Frecventele tranzitiilor mai apropiate dependente de câmp (|m» — 
|0>->|m> = I + 1 > ) sunt date de 


V=VvO + 

gj 

2Z+ 1 

(6,90) 

a h 

/ 3-N 

De exemplu, pentru Rb871Z = - j, v 1=vO + 7 x 105 (Hz) H (G) într- 


un câmp H = 10 2G, separarea frecvenței fiind v — v0 = 7 kHz. Dacă 
jumatatea lätimii liniei este mai mica de 0,1 kHz, marginile liniei pot 
fi usor separate prin linie (0,0) si se obtine termenul de corectie 
pátratá pentru frecventa liniei (0,0). 


Primele standarde de frecvenţă bazate pe pomparea optică se datorează 
lui Arditi [153], care a conceput un standard de frecvenţă pe 1772 MHz 
cu Na23 și pe 9193 MHz. 
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cu Cs133. În prezent, cel mai utilizat standard de frecvenţă (ceasul 
atomic) folosind tehnica de pompare optică hiperfină este ceasul atomic 
Rb87, care oferă un raport semnal-zgomot excelent. Funcţionează astfel 
[482], [483]: frecvența obţinută dintr-un cristal de cuarț prin 
multiplicare este comparată cu frecvenţa de rezonanţă Rb87, care 
corespunde trecerii între două niveluri hiperfine | F — 1; m- 0 > și 


IF = 2; m= 09 > a stării fundamentale. Această frecvenţă este detectată 
de optic 


pompare [23]. 


Fig. 149. — Variația intensității luminii în funcție de frecvența 
câmpului magnetic de înaltă frecvenţă aplicat 


Când se utilizează linia de 6834,68 MHz, pomparea optică este efectuată 
de linia optică Rb A 8000 A. Aplicarea unui câmp magnetic de 
radiofrecventá la frecvența v12 = 6834,68 MHz duce la egalizarea 
populațiilor IF=1; m=0>și | F = 2; m= C > niveluri hiperfine 
ale stării fundamentale. Egalizarea se realizează prin scăderea 
energiei din lumină, adică prin absorbția luminii. Variația 
intensității luminii, detectată de un celi fotoelectnc în funcție de 
frecvența câmpului magnetic aplicat cu hiperfrecventä, este dată în 
Fig. 149. 


Principiul ceasului cu rubidiu este prezentat în Fig. 150. Sursa de 
lumină pentru Rb87, S, este construită dintr-o lampă cu descărcare 
alimentată de o excitație de înaltă frecvență. Filtrul Rb85, F, 
filtrează linia v23 și păstrează doar linia v13 care este practic 
neabsorbită (Fig. 151). Celi de rezonanță Rb87 este în cavitatea de 
hiperfrecventa (C). Sursa de lumină S, filtrul F și cavitatea C sunt 
stabilizate termic. 


Frecvența generatorului este modulată la 6834,68 Hz, pentru a mătura 
linia de rezonanță. Această modulație are ca rezultat o modulare în 
amplitudine a fasciculului de lumină transmis 3, modulație care poate 
fi detectată de către PC-ul fotoelectric. Diferența de fază între 
amplitudinea aplicată și cea restaurată este zero în centrul liniei de 
rezonanţă (Fig. 149) și este semnal de eroare care controlează direct 
frecvența cuartului (armonie), mentinänd-o în centrul liniei hiperfine 
(0,0). 


Generatorul G este un pilot de cuarț de stabilitate 10“9 oscilant la 5 
MHz, urmat de un lant de multiplicare pentru a obtine frecventa 6834,68 
MHz. Deoarece frecventa cuartului este un submultiplu al frecventei 
6834,68 MHz, este egală cu 4,99999. MHz. Trebuie deci să efectuăm o 
sinteză de frecvenţă pentru a obține un număr integral. Sintetizatorul 
emite 100 kHz și 1 MHz. 
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Ca și celelalte ceasuri atomice, ceasul atomic cu vapori de rubidiu 
este stabil și precis [484]. Metodele de observare a performanţelor 
unui ceas atomic cu vapori de rubidiu sunt date în [485]. Ceasul cu 
vapori de rubidiu A are o stabilitate de scurtă durată de 10-11 pe 
lună. Cu precautii speciale, ceasurile atomice cu vapori de rubidiu pot 
fi calibrate cu o precizie de 10-11. Ceasul atomic cu vapori de rubidiu 
bazat pe pompare optică are următoarele avantaje: stabilitate de lungă 
durată de același ordin de mărime ca cele mai bune standarde clasice; 
durata scurta 


Fig. 150. -Schema in bloc a unui ceas atomic bazat pe pompare optică. 


L — Rb" lampă ; F — filtru Rb" ; C — rezonanţă celi cu Rb" ; f- celi 
fotoelectrici; A-amplificator; CF- comparator de fază; JF- generator de 
joasá frecventá; Q — generator de cuart; m — modulator ; M — 
multiplicator; 5 — sintetizator. 


Fig. 151. — Structura hiperfină a liniilor de rezonanţă optică Rb. 


stabilitate cu sigurantá superioará in comparatie cu cele mai bune 
standarde clasice, deoarece pomparea opticá oferá un raport semnal- 
zgomot ridicat; timpul de stabilizare relativ scázut (o orá) ín 
versiunea prezentá (1968); volum redus, consum mic si izotropie 
(frecventa nu depinde de orientare, care este esentialá pentru un ceas 
portabil). 


6.3.2.2. Maserul de rubidiu 


Din cele de mai sus reiese clar cá ceasurile atomice necesitá o 
rezonantá cu jumátate de látime cát mai micá si un oscilator cu 
frecventá controlatá de aceastá rezonantá. Ceasul atomic cu vapori de 
rubidiu bazat pe pomparea optică este un standard pasiv, 
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5,2 MHz 

O.L 

Fig. 153. — Schema bloc a unui ceas atomic activ (maser) [486]. L — 


lampă de excitație optică; F — filtru ; C- resonance celi; K — cavitate 
rezonantă; P-fotomultiplicator; BF-oscilator de joasă frecvență; DS- 
detecție sincronă; Pb P,— pilot quartz oscillatore ; X — multiplicator 
de frecvență; M — mixer ; A — atenuator ; F — frecventämetru; C — 
circulator; OL — oscilator local ; R - receptor. 


Tabelul U 


Nu,. Tip de ceas atomic 0 metodă de imprästiere\Frecventä de lucru 
(Hz)Semnal de ieșire (W)Stabilitate de lungă duratáStabilitate de 
scurtă duratáReproductie intrinsecáScnsitnlitate la exteriori 
magnetic !tieldRcf. 


1 Cs fascicul atomicpasso e9 129 631 770 5 10 u vear. s. io 
112- IO ':146X10 '//-(G)[472],[473] 

ceas 
Jl Th fascicul atomicpasiv21 111 1X4)000 5-10"u/vear10 
11M0"0,96-10 '(G)[478].[479] 

ceasul 1 
3 Ammonta maseractive23 870 129 (XX)io-» I0-10 

[4?8], [4' 9] 

activ 10 1s/an5- 10 13/sj5-10 11 

[472] 
4 Maser cu hidrogen 1 420 405 762,0-.. 2: io 
U;0.is 


2,6: 10 1s/2 lunii 


5 Rb ceas atomicpasiv6 834 682 614 10 ll/lună10 1110 110,85- 
10 'M(G) [484], [485] 
bazat pe pompare optica 


6 Rb'7 mascr basedactive6 834 682 61410 10 10-w/s 
[166]. [411] 
pe pomparea optica 


Rb"b bazat pe maseractiv I0-10 
10-»/0.1s) [12]. [482] 
pe pomparea optica 
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deoarece rezonanța atomică este folosită în principal pentru a corecta 
deviatiile unui oscilator cu cuarț. Pentru un astfel de ceas atomic, 
stabilitatea pe durată lungă și medie este foarte bună, în timp ce 
stabilitatea pe durată scurtă (pentru o secundă sau mai puțin) este mai 
puțin satisfăcătoare. În prezent, interesul este concentrat în mare 
parte pe proiectarea standardelor de frecvenţă de scurtă durată 
stabilitatea duratei. Un astfel de standard este rubidium rnaser [411], 
[482] [486], care folosește tranziţia | F = 1; m = 0>->|F =2; m=0> 
de frecvență 6834,682614 MHz. Ceasul atomic rubidium rnaser este un 
standard activ care face posibilă auto-oscilarea sistemului atomic pe 
linia (0,0). Pomparea ontică (Fig. 152) poate provoca în vaporii 
alcalini (în anumite condiții) o inversare a populaţiei între 
subnivelurile | F , 0 > și 1 F+, 0 > care limitează tranziţia (0, 0). O 
undă electromagnetică de frecvenţă va care interacționează cu atomii 
este susceptibilă de a fi amplificată dacă este prezentă o inversare a 
populației. Când vaporii pompati optic sunt închiși într-o cavitate 
rezonantă pentru a crea o inversare a populaţiei, cavitatea fiind 
reglată la frecvenţa va, iar pierderile radioelectrice sunt suficient 
de mici, feedback-ul va stabili o oscilație autosustinutá. 


Din calculele lui [487], s-a dedus că un oscilator cu rubidiu rnaser 
are un nivel de ieșire P ~ 10-10 W, o deplasare a frecvenţei de lungă 
durată de 3x 10-u pe lună și o excelentă stabilitate a frecvenţei de 
scurtă durată de 10-12 în 0,1 sec. Prima oscilație a fost obținută cu 
Rb87 [4!1], [166]. Au fost făcute investigaţii ulterioare cu Rb85 
[412]. Principiul unui oscilator Rb rnaser este dat în Fig 153. Tabelul 
11 prezintă caracteristicile ceasurilor atomice utilizate acum ca 
etaloane de timp în diferite laboratoare. 


Recent [487] a fost conceput un standard de frecvență original, bazat 
pe pomparea optică a unui jet de atom de rubidiu în vid. In aceste 
experimente, frecvența unui oscilator cu cuarț este reglată la 
frecvența stabilă a tranziţiei hiperfine Rb87 IF = 1; mp=0>-|F= 
2, p.t. = 0 >, care este detectat optic. Spre deosebire de dispozitivul 
lui Rabi [539] în care definiția geometriei fantei limita unghiul de 
deschidere al fasciculului atomic, aici este posibil să se utilizeze 
fascicule atomice mari și dense cu o margine prost marcată care crește 


sensibilitatea detectärii si simplificä dispozitivul. . Intrucät 
cämpurile magnetice neuniforme sunt absente, putem aplica un cämp 
continuu constant H de-a lungul traiectoriilor atomilor si obținem 
rezonanță magnetică în condiții perfect definite din punct de vedere 
teoretic. Prin proiectarea atentă a jeturilor alcaline cu pompare 
optică, se obține un standard de frecvenţă primară cu multe avantaje în 
comparație cu ceasurile cu celule de rubidiu cu deviatie magnetică. 


Concluzii 


Metodele optice ale spectroscopiei de radiofrecventä, ale căror 
principii au fost conturate pentru prima dată de A. Kastler si J. 
Brossel, au fost dezvoltate sistematic de un grup de cercetare de la 
Laboratorul de Fizică al Ecole Normale Superieure din Paris. Acest grup 
a fost condus de creatorii metodelor de pompare optică și rezonanță 
dublă. Curând, aceste metode au fost dezvoltate si în alte ţări. Ţări 
precum SUA, Marea Britanie, Republica Federală Germania, URSS, Italia, 
România, Polonia etc., au inclus astfel de subiecte în programele lor 
de cercetare științifică. 


Dezvoltarea metodelor optice de spectroscopie cu radiofrecventä, care 
se desfășoară de 20 de ani, este în continuă creștere. Recent a fost 
dat un tratament teoretic cuantic pentru diferitele tipuri de rezonanţă 
care apar în lumina împrăștiată de un atom care interacționează cu un 
câmp de radiofrecventä (cazul experimentelor de pompare optică 
transversală și longitudinală și al experimentelor de dublă rezonanţă 
magneto-optică). Este bine cunoscut faptul că, într-un astfel de 
experiment, atomii luați în considerare sunt actionati simultan asupra 
unui fascicul de lumină (care orientează atomii și detectează 
orientarea lor) și printr-un câmp de radiofrecventä (care induce 
tranzitii între subnivelurile Zeeman). 


În teoria cuantică a pomparii optice, dezvoltată de Barrai și Cohen- 
Tannoudji [253], [40], câmpul optic a fost tratat din punct de vedere 
cuantic, iar câmpul de radiofrecventä a fost tratat clasic. Wallace 
[489] a realizat un studiu asupra tranzitiilor reale poli-cuantice 
considerând câmpul de radiofrecventä ca un sistem cuantic; dar nu a 
obținut efecte de saturație (deplasare de rezonanţă și lărgire). 


Din experimentele lui Winter vedem că aspectul partid al câmpului de 
radiofrecventä prepondereazä în cazul tranzitiilor poli-cuantice. 
Teoria lui Winter da pozitia rezonantelor corespunzätoare prin 
aplicarea legilor de conservare a energiei si a momentului unghiular la 
procesele de absorbție cuantică w-radiofrecventá de către un atom. 


În ultimii șase ani au fost observate noi tipuri de rezonanţe magnetice 
în pomparea optică transversală [66], [192] — [194], [490]. Aceste 
rezonanțe sunt distincte de rezonanțe obișnuite și interpretarea lor în 
termeni de frecvență radio 
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fotonii ridică probleme foarte dificile. Lucrările lui Cohen-Tannoudji 
și Harroche [488] prezintă o teorie cuantică completă pentru toate 


metodele optice de spectroscopie de radiofrecventá: această teorie 
tratează fotonii optici si de radiofrecventä în mod simetric, ceea ce 
permite interpretarea simultană a celor două tipuri de rezonanţe 
menționate. şi obţinerea poziţiilor, intensitátilor, lärgirilor, 
deplasărilor radiative ale acestora si modulatiilor care apar pe 
semnalul optic. 


Prima parte a teoriei [488] asociază o diagramă Feynman [491], [492] cu 
toate procesele de împrăștiere a fotonilor optici si de radiofrecventä 
pe un atom. Tranzitia de la starea de împrăștiere inițială la cea 
finală forţează sistemul să prezinte tranzitii către stări de 
împrăștiere intermediare, fie rezonante (tranzitii reale) fie 
nerezonante (tranzitii virtuale). Rezonante de tip Winter [110] pot fi 
descrise cu o singură diagramă Feynman cu două stări rezonante 
intermediare diferite care reprezintă absorbția reală a unui foton 
optic, urmată de absorbţia reală a uneia sau mai multor cuante de 
radiofrecventá. Interpretarea noilor rezonanțe [66], [192] — [194], 
[490] necesită interferența a două diagrame Feynman distincte, fiecare 
cu o singură stare rezonantă intermediară, ambele corespunzând 
aceleiași stări de împrăștiere initiale si finale. În plus, pentru 
fiecare dintre diagrame procesele fizice asociate diferă, corespunzând 
unei absorbtii reale de fotoni optici și absorbției unuia sau mai 
multor fotoni de radiofrecventá de către un atom. 


Ulterior, însumând diagramele corespunzătoare acelorași stări de 
împrăștiere iniţiale și finale, dă o renormalizare a propagatoarelor 
statelor intermediare de împrăștiere, fiind posibilă un calcul complet 
al semnelor de rezonanţă dublă și o evaluare a efectelor lărgirii și 
deplasărilor radiative. 


În realizarea sumei complete a diagramelor, autorii [488] au introdus 
conceptul de atom îmbrăcat de fotonii de radiofrecventä, fotonii optici 
fiind împrăștiați pe acest atom global plus sistem de câmp de 
radiofrecventá. Acesta este un concept foarte util, mai ales atunci 
când cuplarea cu câmpul de radiofrecventä este prea puternică pentru a 
fi tratată ca o perturbare. 


Tipul de rezonanţe explicat de teoria cuantică a împrăștierii fotonilor 
optice si de radiofrecventä poate fi rezumat în Tabelul 12. Cazul w0 = 
0 este discutat de aceiași autori [323]. Aceasta corespunde modificării 
frecvenței radio a efectului Hanle. În sfârșit, în partea a doua a 
lucrării [488], autorii reinterpretează rezonanţe menționate în . 
termenii conceptului de atom imbräcat de fotoni de radiofrecventá. In 
acest fel se arată că aceste rezonanţe sunt strâns legate de 
încrucișările și antiîncrucișările care apar în diagrama energetică a 
atomului îmbrăcat. Cu alte cuvinte, fotonii optici sunt considerați a 
fi împrăștiați de atomul îmbrăcat in radiofrecventá. 


Această abordare sugerează studiul unor noi efecte. Factorul Lande al 
atomului îmbrăcat poate, în unele cazuri, să fie diferit de cel al 
atomului nevestit și, uneori, poate fi chiar zero [488]. Din studiul 
spectrului de absorbție a atomului îmbrăcat fie într-un câmp slab 
(spectrul de absorbție Zeeman), fie în apropierea unui nivel anti- 
încrucișare (efectul Autler-Townes [493]), pot fi observate modificări 
importante în comparație cu spectrul nevestit. atom. De asemenea, 
absorbția unei linii late și emisia spontană a atomilor îmbrăcaţi și 


dezbrácati sunt aceleași. Un rezultat important este că variația 
factorului Landé duce la modificarea curbelor de depolarizare magnetică 
(efectul Hanle). 
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Polarizare prin radiofrecventäa Tipuri de rezonanţă 
Tranzitii cuantice simple sau mai multe (lărgire radiativa) 
rezonanţe noi (polarizări coerente ale luminii de excitare și detecție, 

fără lărgire radiativă) 

", O+ w0 = w (rezonanță magnetică obişnuită; fără deplasare 
radiativá)oO = 2w [66], [490] (deplasare radiativă în (y Hj)2) 

o w0 = (2p 4 1) w [110] (p 5 0) deplasări radiative (y Hj)2)wO = 2p 
w [490] (p S 0) (deplasări radiative (y Hr)2) 

TI w0 = po [192] - [194] (fără deplasări radiative) 

arbitrar (suprapunerea liniară a o+, o- sin) w0 = pw [HO] (p 0) 
(deplasări radiative in (y/7x)2) 


Într-o lucrare relativ recentă [497], a fost prezentată o extensie 
pentru teoria cuantică a pomparii optice, dată pentru prima dată de 
Barrat și Cohen-Tannoudji [253]. Intr-o altă lucrare [498], este 
dezvoltată și o teorie similară. Teoria cuantică a pompei optice a lui 
Barrat și Cohen-Tannoudji [40], [253] se bazează pe următoarele 
ipoteze: semilätimea liniei excitante A este mare în comparație cu 
semilátimea liniei naturale [ a stării excitate; A este, de asemenea, 
mare în comparație cu împărțirea Zeeman a stărilor terestre și 
excitate: A w/, up; durata medie de viață a stării fundamentale este 
mare în comparație cu cea a stării excitate: T 3» T"': nu există 
coerență între starea de bază și stările excitate ale atomilor și 
rezultă următoarele: Dacă se notează cu și am amplitudinile stărilor de 
bază și excitate ale atomului, apoi elementul de matrice de densitate 
obținut printr-o medie a ansamblului, ou,n = < + a,n > av (mediarea 
fiind efectuată pe ipoteză 


acea substanţă și radiaţia sunt variabile), este zero. 


Ultima presupunere nu se menține în [497] și [498], deoarece este 
introdusă polarizabilitatea medie care depinde de ouni. 0 discuţie 
extinsă despre [497] și [498] poate fi găsită în [499]. 


În experimentele actuale, metodele optice ale spectroscopiei de 
radiofrecventá oferă rezultate fructuoase asupra structurii nucleelor, 
atomilor, ionilor și moleculelor. Cercetarea folosind metode optice de 
spectroscopie de radiofrecventä extinde studiul fenomenelor menţionate 
mai sus la alte elemente și la alte niveluri și descoperă noi fenomene. 
Astfel, studiul teoretic și experimental al pomparii optice atunci când 
sursa de lumină oferă un fascicul de lumină coerent, ca și în cazul 
laserelor, ridică problema descrierii cuantice a fazei câmpului de 
radiație. De asemenea, se dezvoltă următoarele direcţii de cercetare 
[40]: investigația teoretică și experimentală a pomparii optice în 
câmpuri zero sau foarte slabe (w/<6 T-1), unde degenerarea este 


scindată ca urmare a procesului de absorbţie. , iar cunoașterea 
proprietăților de simetrie prezintă interes; cea cantitativă 


*266 
OPTIC 41, METODE DE SPECTROSCOPIE RADIOFRECVENTA 


studiul circulatiei coerentei radiofrecventei in timpul unui ciclu de 
pompare optica in care intensitatea si polarizarea fasciculului luminos 
sunt modulate la o frecventá apropiata de vf si ve * v/: studiul 
modificărilor coerentei radiofrecventei datorate un gaz strânge in 
timpul unui ciclu de pompare opticá, care ar putea oferi informatii 
suplimentare despre proprietátile ciocnirilor dintre atomii orientati 
și atomii gazelor strânge. Tehnica spin echo ar trebui să permită o 
astfel de investigație, detectarea realizându-se în fascicul 
încrucișat; indicele de refracție poate fi descris în detaliu în 
termeni cuantici prin studierea relaţiei dintre procesele de excitație 
optică și fenomenele de absorbţie și dispersie anorna-loasă. 


Cercetările care utilizează pomparea optică transversală sunt în 
creștere și se așteaptă ca o serie de fenomene prezise teoretic să fie 
confirmate prin experimente [488]. Originea relaxării atomilor 
orientati în starea fundamentală atomică diamagnetică pe pereții celi 
de rezonanţă este o problemă de cercetare fundamentală. Studiul 
relaxării atomilor alcalini prin ciocniri pe un perete și cu atomi de 
gaz strânge oferă coeficientul de difuzie al elementului alcalin în 
gazul strânge și secţiunile transversale de deorientare (metal alcalin 
— gaz strânge). Aceasta oferă informații despre originea 
interacțiunilor de deorientare în faza gazoasă și despre caracterul 
spectrului său de fluctuatie [355]. 


Problemele de fizica a suprafetelor pot fi partial rezolvate prin 
utilizarea metodelor optice ale spectroscopiei de radiofrecventà [494] 
— [496]. Mäsurätorile structurii hiperfine a atomilor excitati prin 
Incrucisarea nivelurilor atomice este in plinä dezvoltare. Acelasi 
lucru este valabil si pentru metodele obisnuite de Incrucisare a 
nivelurilor atomice, care va deveni una dintre metodele fundamentale de 
spectroscopie. 


Utilizările acestor metode în proiectarea magnetometrelor pentru 
măsurarea câmpurilor magnetice mici și pentru determinarea orientării 
în spaţiu, precum si în proiectarea docurilor atomice si a laserelor, 
sunt valoroase în industrie. Un domeniu de cercetare fundamentală pură 
după 10 până la 15 ani de dezvoltare duce la aplicații de o mare 
valoare practică și economică. 
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Anexe 
Anexa I 
Excitarea optica selectiva a atomilor 


A. Producerea inegalitätilor populației în subnivelurile magnetice | 
m > a unei stări atomice excitate. Conform principiului stabilităţii 
spectroscopiei [1], atunci când starea excitată a anumitor atomi creată 
prin absorbția luminii incidente are un moment unghiular care nu 
dispare, diferitele subnivele magnetice | m > din starea excitată va fi 
populat inegal. Această inegalitate a populației depinde de polarizarea 
și direcţia fasciculului de lumină incidentă, în raport cu orientarea 
câmpului magnetic continuu Ho în care se află celi de rezonanţă. 


Luând în considerare numărul cuantic al nivelului de sol atomic Fy, cel 
al nivelului excitat Fm și probabilitățile de tranziție între aceste 
două niveluri, pot fi formulate următoarele reguli: 


T. Atomii excitati prin lumina polarizată liniară m se concentrează 
spre subnivelurile magnetice ale stării excitate | m>= | u >, 
indiferent de raportul dintre Fy si Fm. 


2: Acolo unde excitatia se face prin lumină polarizată o (in lumină 
naturală incidentă), atomii sunt concentrați spre subnivelurile 


magnetice | m > = | + Fm >, I — Fm> a stării excitate (-> |m | = 
wmax). 

3. Atomii excitati prin lumina polarizată o+ sau o- sunt concentrați 
spre subnivelurile magnetice | m > = | + Fm > și | m> — | — Fm > 
respectiv. 

B. Producerea inegalitátilor populației de subniveluri magnetice | u 


> a unei stări fundamentale atomice prin iluminare cu radiații de 
rezonanță de orientare si polarizare corespunzătoare. Excitarea optică 
a atomilor de către componente radiative Zeeman selectate duce la o 
selecție a sub-nivelurilor magnetice | m > a stării excitate din care 
atomii revin la starea fundamentală conform regulilor probabilităților 
de tranziție. În acest fel, sub influența radiațiilor optice, o 
schimbare are ca rezultat populația sub-nivelurilor stării 
fundamentale. Producerea si întreținerea 
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Mentinerea unei inegalitäti a populației din sub-nivelurile aparținând 
stării fundamentale printr-o astfel de pompare optică [2] înseamnă că 
nici nivelul atomic nu este! nici nivelul solului atomic nu sunt 
perturbati prin ciocniri sau alte cauze externe. 


Fig. 1. — a. Tranzitia Fp. = 1 


Fm = 2; n excitație. În urma citatiei, atomii populează subnivelul I u 
>=10>.b. Tranzitia Fji - 1 Fm = 1; n excitație. Atomii vor 


popula subnivelul | p> == 10 >. c. Tranzitia Fti- 1 

Fm = 0; n excitație. Atomii vor popula sub-nivelurile | >==1I+1> 
Și ess ste 

m-I 0 +1 

JJ-I 0 +/ 

b 

Fig. 2. — a. Tranzitia Fu = 1 


Fm = 2; o excitație (sau lumină naturală). Atomii populează 


subnivelurile Iu>=1I+1>si | u>= | --1>. b. Tranzitia F\z = 
1 «t 

Fm = 1; o excitație (sau lumină naturală). Atomii populează 
subnivelurile Iu>=I+1>silu>==1-1>. c. Tranzitia Fp. = 
2 


Fm = 1; o excitație (sau lumină naturală). Atomii populează subnivelul 
Iu>=10>. 


Notă prin Fu. numărul cuantic al nivelului solului atomic si prin Fm 
cel al nivelului atomic excitat, dintr-o inspecţie a probabilităților 
de tranziţie între cele două niveluri putem enunta următoarele reguli: 


1. O excitație n cu lumină liniar-polarizată concentrează atomii 
spre subnivelurile interne | u > (adică -> | u > = | 0 >) când F* < Fm 
și spre subnivelurile externe | u > (adică -» | u > = |») când F^ > Fm 
(Fig. 1). 
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2; in cazul excitatiei o (cu luminá naturalä incidentá), atomii sunt 
concentrați spre subnivelurile externe | u > (adică | p >= |Fp. >), 
când F* < Fm și spre sub-niveluri interne | u > (acea ish» | u>= | 0 


>), cänd F» > Fm (Fig. 2). 


Fig. 3.-— a. Tranzitia Fy. = = 1 Fm = 2; o+ excitație. Atomii populează 
subnivelul Iu»-2I-*1^». b. Tranzitia Fn = 1 «r Fm = 1; or 
excitație. Atomii populează subnivelul | u >= | + 1 >. c. Tranzitia: 


Fg = 2 Fm = 1 ; o<: excitație. Atomii populează subnivelurile | u >= | 
+ 1> șieuu >= | +2». 


3. O excitație prin lumină polarizată circular dreapta (o+) sau 
polarizată circular stânga (0-) duce la o concentrare de atomi fie spre 
subnivelurile ' m > > I 0 > fie către subnivelurile | m» < | 0 > (Fig. 
3). 
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Anexa II 

Modularea luminii fluorescente într-un experiment cu dublă rezonanță 

Au fost efectuate calcule cuantico-mecanice care dau expresii explicite 
pentru intensitatea luminii fluorescente, Lf(î), în funcție de timp, 
într-un studiu al modulatiei luminii fluorescente înregistrate într-un 
experiment de rezonanță magneto-optică dublă. 
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de Dodd şi Seria [I] şi independent de Barrat |2]. Rezultatele lor sunt 


de acord. Expresia generală a intensității liniei de fluorescentä este 
următoarea: 


Lf (/) = Lr, Y <ni\n.><u\n> <.n' | u’ ><yu' | n' > 


X --------- — exp [- i (mm -n + n') woí], (1) 
[+ IA 

unde ni, pg, n, m', u’ șin' iau valorile -J, -J + 1, J, 
=Fn F* ==<«| > ?i'P\g > <g\e°iP\ n >, 

Smm' = G*Gm = <g\ejp\m> <m'\e0 P\g>, 


$ este vectorul unitar paralel cu vectorul electric al luminii de 
excitație, e0 este vectorul unitar paralel cu vectorul electric al 
luminii emise, T este constanta de dezintegrare a stării atomice 
excitate, x — (n — n') w0 + (u — u') p este frecvenţa si 


p- (62 + h2)2 : b =y H, =w- u0 si o0 — yH 
Relațiile dintre p, b, 6, w, w0 si B sunt prezentate în Figura 1. 


Fig. 1. — Ilustrarea relațiilor dintre p, b, w, w0, 8 si P în cazul 
modulatiei luminii. 


Formula (1) se obtine luánd pátratul modulului expresiei reprezentänd 
càmpul complex E al luminii emise. Aceastá expresie este o sumá a mai 
multor termeni periodici, frecventele acestora depinzánd nu numai de 
numerele cuantice ni care dà stárile proprii de energie pentru procesul 
de emisie de lumină, ci si de numerele cuantice n care descriu procesul 
excitant si de u, numerele cuantice relative. faţă de axa ca 
sistemului de referinţă rotativ. Aceste diferite notații sunt introduse 
deoarece sunt folosite în realizarea diferitelor combinații de state. 
Pentru 
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din aceleași motive, în calculul câmpului conjugat complex introducem 
m', u' si n'. Când se calculează modulul pătrat al lui E pentru a 
obține intensitatea luminii, termenii pentru care m, u si n sunt 
identici cu m', ;/ și, respectiv, n' au contribuţii în componente 
separate ale lui E, în timp ce termenii incrucisati reprezintă 
interferența T 

probabilitati. Factorii dau evaluări cantitative pentru coerenţa [ + ix 


grad. Un anumit termen din (1) este semnificativ sau neglijabil, în 
funcție de faptul cá x este mult mai mic sau mult mai mare decât TF. 


r 


Pe lângă factorii - » expresia (1) contine elemente esențiale ale [F + 
ix 


experiment cu dublä rezonantä sub forma transparenta: 


-factorii &nn', care sunt determinati de directia si polarizarea 
fasciculului luminos excitant; ele formeaza o matrice de excitatie; 
— producția <m | u><u | n> și<n' | u' ><yu' |n' > care 
descriu eficiența perturbatiei câmpului Hr asupra amestecului de stări 
<m | u > etc. Ele par a fi funcţii ale si H și indică comportamentul 
de rezonanță în regiunea H = Ho. Acestea, împreună cu &nn, determină 
amplitudinile probabilităților Statelor | m > și conjugalele lor la 
momentul emisiunii; 


— factorii tymm, care sunt determinaţi de direcţia de observare a 
luminii fluorescente și de orientarea unui analizor atunci când este 
utilizat doar unul. Acestea formează matricea de emisie; 


— în sfârșit, sunt factorii exponentiali care descriu modulatia 
luminii fluorescente. Acești factori apar în perechi conjugate, ducând 
astfel la funcții reale în sinus si cosinus. După cum era de așteptat, 
modulatia este prezisă la frecvența w0 si la 


g. 3w 
anumite frecvente multiple: w0 = — ,-------- > 2U. 
2 2 


Se pot distinge trei cazuri: 


1. Cazul în care direcția si polarizarea luminii incidente sunt 
alese în așa fel încât atomii să fie excitati în stare proprie pură, 
mai degrabă decât într-o suprapunere de stări. In acest caz, in 
expresia analitică apare doar n = n', adică conține doar elementele 
diagonale ale matricei de excitație. Pentru a descrie starea de 
suprapunere datorată perturbatiei introduse de câmpul de 
radiofrecventä, singurii termeni care trebuie specificati în matricea 
de emisie par a fi termenii pentru care u' = u. Acestea reprezintă 
coerenta deplină între componentele (n, pg, m) si («', u', m') deoarece, 
can =n' și p= Hl, avm x=0. F 


factorul -------- este independent de H. 
[+ ix 


Condiția u = u' este doar expresia analitică pentru coerenta indusă de 
câmpul de radiofrecventä si corespunde faptului că stările notate cu I 
u > sunt stări proprii ale Hamiltonianului total în sistemul rotativ de 
referintälll, 


25 in acest caz, directia si polarizarea luminii incidente sunt 
alese astfel incät procesul de excitare in sine sá producá atomii intr- 
o stare de suprapunere - adicá termenii matricei de excitatie pentru 
care sunt acum luati in considerare n 96 n'. Desi n =/= n', este posibil 
sa se satisfacă x < T, dar numai pentru u =f= u' si numai pentru 
anumite 
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valorile p. Condiţia u =£= u' indică faptul că acești termeni nu 
reprezintă coerenţă în sensul cazului 1. În acest caz, coerenţa este o 
consecință a degenerării între frecvențele diferitelor componente ale 
funcţiei de undă atomică p, în funcţie de // ; coerenţa apare numai la 
unele valori particulare ale lui H 


3. Când w0 «^: F poate apărea un nou efect de interferenţă. Este 
diferit de cazurile 1 și 2, cu condiţia ca u = u' si x < T pentru toate 


numerele cuantice m, m', n și n'. Acest caza fost derr.onstrated 
experimental de Kibble și Series [3]. 


În [4] este dată o descriere extinsă a modulării luminii fluorescente 
într-un experiment cu dublă rezonanţă. 


În sfârșit menţionăm legătura strânsă dintre fenomenul de modulare a 
luminii fluorescente într-un experiment cu dublă rezonanţă și fenomenul 
de împrăștiere coerentă a radiației de rezonanţă observat de Brossel. 
Barrat și colab. [5]. De asemenea, acest fenomen este strâns legat de 
absorbția și emisia anormală a radiaţiei de rezonanţă [6] și de 
modularea radiației de rezonanţă optică absorbită [7]. 
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Anexa III 
Experimentul lui Skinner si Appleyard 


intre 1925 si 1930, un numár de experimentati [1] — [7] au másurat 
gradul de polarizare al diferitelor linii optice excitate de fascicule 
de electroni de diferite energii. Aceasta a stabilit că radiația emisă 
de atomii excitati prin bombardamentul electronic poate fi polarizată 
paralel sau perpendicular pe fasciculul de electroni incidenti. 


Aparatul experimental folosit de Skinner si Appleyard [2] pentru un 
studiu asupra mercurului este prezentat în Figura 1. Măsurători precise 
ale gradului de polarizare a diferitelor linii excitate de electroni în 
funcţie de energia electronilor de bombardare 
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necesită o anumită omogenitate a fasciculului de electroni și, de 
asemenea, absenţa oricăror efecte secundare de emisie. 


Lumina iese la fasciculul de electroni încrucișând vaporii de mercur și 
apoi se separă în componente de polarizare paralelă și polarizare 
perpendiculară față de fascicul. După traversarea spcctrografului, 
aceste componente produc două pete pe o placă de fotografie. Astfel, pe 
placa de fotografie două puncte corespund oricărei linii spectrale. 
Dacă notăm cu 5||/L raportul intensitátilor productg spoturile 
corespunzătoare, gradul de polarizare este definit prin relația: 


În ` jp-100-i-------- j (1) 


II 


unde 'Jn este componenta care are vectorul electric E paralel cu jetul 
de electroni si cu Ho si este componenta cu vectorul electric 
perpendicular pe jetul de electroni. 


Fig. 1. — Aranjament experimental utilizat in experimentul lui Skinner 
si Appleyard [2]. 


T — celi cu vapori atomici; L,, L, — lentile optice; St- fante; P, R — 
prisme; D — detector. 


Radiatia opticá emisá de atomii din celi T (Fig. 1) este focalizata pe 
fanta spectrografului printr-o lentilä de cuart, in timp ce prisma P o 
imparte în două prin reflexie pe fata înclinată, producând o separare 
unghiulară de 20'. Radiația traversează apoi lentila de cuarț L2 si 
intrá in prisma reflectantá R, unde douá componente ies intr-un loc 
focalizat pe placa de fotografie D. Pentru a reduce efectul 
refactiilor, prisma P este tăiată astfel încât axa sa optică să fie 
paralelă cu direcția. -tiori AB a fantei spectrografului. 
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Rezultatele obţinute pentru unele dintre liniile de mercur sunt 
prezentate în Figura 2. Ele au fost obţinute făcând ca presiunea 


vaporilor de mercur IO-3 mmHg) să corespundă temperaturii camerei. 
Curentul din tubul de bombardare a fost x 10 4A 


(s-a constatat ca polarizarea liniei nu este dependentä de curent). 
Cämpul terestru a fost redus la regiunea corespunzätoare de la 0,2 G la 
0,02 G, fără nicio modificare a gradului de polarizare. 


+20 +10 

0 -10 -20 -30 

3,2'WÀ (6ll-YBe) 

b. 2-3650À (6ll-T03) 

C. 2- 3663Ä (6ll-7'Ni) d 3-3655K (69Pr-7?02) 


Fig. 2. — Rezultatele experimentale pentru gradul de polarizare a unor 
Imes optici de Hg, reemis dupá bombardarea cu electroni. 


4 6 8 0 12 /4 16 
Electron veloc/tyi^'/v) 


Smit [8] a investigat polarizarea radiatiei emise la diferite unghiuri 
impotriva directiei fasciculului de electroni incident. Rezultatele lui 
Smit sunt in acord cu relatia 


100 


unde Pe este gradul de polarizare másurat in directia 0 in raport cu 
fasciculul de electroni incident si P este gradul de polarizare másurat 
la - 


2 impotriva fasciculului incident. 


Au fost făcute o serie de încercări [9] — [11] de a interpreta teoretic 
rezultatele experimentale. Bethe a pornit de la formula lui Born de 
imprástiere [12], derivatá din teoria coliziunilor inelastice ale 
electronilor cu atomii: 


Pd -P') = — Nu*uO£e * dr,(3) 


unde F(pp') reprezintă probabilitatea de a excita nivelul atomic al 
numarului cuantic n, un este functia de undá a stárii proprii a stárii 
excitate n, u0 este funcția de undă a stării proprii initiale, p este 
impulsul electronului incident inainte de coliziune , p este impulsul 
electronului incident după ciocnire si y. sunt coordonatele spatiale 
ale celui de-al j-lea electron. 
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Din considerente ale invariantei integra! de Eq. (3) sub rotația 
sistemului de referință printr-un unghi e în jurul axei p - p’ (doar 
inmultind funcțiile proprii cu eim,P si eim»), obținem mO — m = 0. 
Aceasta da o populatie anistropicá a subnivelurilor magnetice ale 
starii excitate si polarizeaza astfel lumina emisa. Conform teoriei lui 
Bethe, existá urmátoarele cazuri limitá: 


1. Energia electronilor incidente este aproape de energia nivelului 
atomic excitat, p' ~ 0. Atunci p -p' ia directia lui p care joaca rolul 
de axa de cuantificare. În acest caz, polarizarea luminii va fi liniară 
şi paralelă cu p. 


Luând în considerare un model ideal al unui atom care are un electron 
fără spin si presupunând că electronul care se ciocneste are suficientă 
energie cinetică pentru a excita atomul, câmpul magnetic Hq fiind 
paralel cu direcția excitatiei, lucrurile se desfăşoară după cum 
urmează: înainte de ciocnire momentul unghiular a electronului se află 
într-un plan normal vitezei; după ciocnire v = 0, astfel încât 
electronul nu poate transporta nici un moment unghiular. Când se face 
un echilibru al momentului unghiular, se constată că, printr-o 
coliziune electron - atom, un moment unghiular normal cu fíO este 
aparent transferat atomului. De altfel, trecerea atomului de la starea 
fundamentalä la starea excitatá nu este insotitä de un schimb de 
componentä a momentului unghiular paralel cu Ho, astfel incät tranzitia 
se face cu Am = ©. Lumina emisá atunci cänd atomul revine la sol. 
starea va fi polarizatá paralel cu directia fasciculului de electroni 
(conform regulilor de selectie ale efectului Zeeman). In conformitate 
cu principiul stabilitátii spectroscopiei, aceeasi polarizare se poate 
obține si pentru Ho = 0. 


25 Pentru electronii de energii inalte, usor diferiti de cei de 
niveluri excitate, se are p' c^p. Apoi, p-p' — p (Fig. 3); prin urmare 
polarizarea luminii va fi liniará si normalá pe directia p. 


Fig. 3. — Conservarea impulsului  r--------- JL ` Í------- 
în ciocniri electron — atom. P-PI -------- EE 


Luänd in considerare polarizarea inversä a liniilor de intercombinare 
intre nivelurile triplet si singlet, Bethe si Oppenheimer [9] -[11] au 
subliniat cä schimbul de spin trebuie luat in considerare intre 
electronul incident si electronul atomic. 


Rezultatele experimentale ale lui Skinner, Appleyard si colab., au fost 
partial verificate de teoria de mai sus. Teoria Bethe si Oppenheimer 
oferă doar o explicație calitativă a fenomenului deoarece pleacă de la 
formula Born (3) [12], care este valabilă numai atunci când energiile 
electronilor excitanti sunt mari în comparație cu cele ale electronilor 
atomici și, de asemenea, pentru că alte posibile interacțiuni sunt 
neglijate. 


Deși teoria existentă nu poate oferi o regulă generală pentru 
prezicerea stărilor de polarizare ale liniilor observate și, prin 
urmare, populaţiile corespunzătoare ale diferitelor subnivele 
magnetice, faptul că o diferenţă de populație poate fi indusă 
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intre sub-nivelurile atomice este destul de util. In acest fel putem 
face măsurători de rezonanță magnetică, dând determinări foarte precise 
ale cantităților caracteristice ale nivelurilor atomice excitate: 
duratele medii de viață, factorii Lande și constantele structurii 
hiperfine. 
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Anexa IV 

efect Dicke 

Efectul Doppler impune o limita inferioará a lätimii liniilor de 
absorbtie. Pentru a obtine liniile foarte Sharp cerute de standardele 
de frecventá, efectul Doppler trebuie redus cát mai mult posibil. 
Liniile de absorbtie afectate predominant de efectul Doppler iau o 
forma gaussianá. Jumătatea lor este dată de relaţia: 

(T M2 


MI 


(1) 


unde M este masa moleculară si T temperatura absolută. Ca o ilustrare, 
látimile Doppler ale unor linii de tranziție în metale alcaline sunt 
date în tabelul L 


Singura modalitate de a slăbi efectul Doppler pare să fie prin 
reducerea vitezei medii a atomilor din interiorul celilor de rezonanţă. 
Un prim pas în reducerea vitezei medii a atomilor din interiorul 
celilor de rezonanţă este răcirea celilor. temperatura celi, 
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Tabelul l 


Frecvența de tranziţie (MHz) Temperatură Celi (*K) Lățimea la 
jumătate Doppler (kHz) 
H" 1420,4530017,4 
Na23-S 1771,623735,1 
Rb85 3035.703134.1 
Rb8: 6834,683139,2 
Cs136 9192.632889.6 


in cazul metodelor optice de radio-spectroscopie, poate fi coborät doar 
la o anumită limită. Această valoare a temperaturii este impusă de 
tensiunea vaporilor necesară pentru o linie de fluorescentá suficient 
de intensă. 


A doua abordare este si mai eficientă. Este aplicabil la tranzitiile 
dipol magnetice care nu sunt prea afectate de ciocnirile atomilor 
responsabili de ei cu alti atomi sau molecule străine. Introduce într-o 
rezonanţă celi un gaz nemagnetic la o asemenea presiune pentru a reduce 
calea medie liberă a atomilor alcalini la un nivel adecvat. Difuzia 
rapidă a atomilor alcalini este astfel împiedicată să atingă pereţii 
celi de rezonanţă sau regiunile celi în care câmpul de radiofrecventä 
capătă o fază si o direcție modificate. La o presiune mare a gazului 
tampon (extins până la infinit) linia de rezonanţă este definită de 
[1]: 


2nZ> 
2n£H2 
A2 J 
A2 
(2) 


unde D este constanta de difuzie a atomilor alcalini din gazul tampon 
si A este lungimea de undá a radiatiei. Jumatatea liniei este 


(Av)! = 5,6 AN, 


À 


(3) 


unde D este lätimea Doppler normalä si L este calea liberä medie [2]. 
Tabelul 2 oferă un număr de semilátimi Doppler reduse pentru unele 
metale alcaline ai căror atomi se găsesc în prezența gazelor tampon. 


Liniile de rezonanță menționate corespund tranzitiilor hiperfine în 
stările fundamentale ale atomilor alcalini. În standardele de frecvenţă 
există mult interes pentru linia I Fx, niFl =0 > -> I F2, mz=0>a 
tranzitiilor hiperfine ale alcalinelor, a căror frecvenţă este 
independentă de câmpul magnetic (în câmpuri slabe). Astfel de tranzitii 
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masa 2 
Atom alcalin Efect Doppler normal (Hz) Gaz tampon Temperatura Celi 
(°C) L (10-2 cm) Efect Doppler redus (Hz) 
Na23 He1501.321 
5.5 103 Ne1501.423 
16,9 cm A1500.915 
Rb87 He4004353 
9.4 103Ne400.562 
4,4 cm A400.338 
Cs133 He300.3557 
3,26 cm 104Ne300.470 


A300.2545 


au fost observate pentru prima dată de Carver, Arditi, Bell si colab. 
[4] - [7]. Bender [5] a obținut linii extrem de fine având semilätimi 
de ordinul a 20 Hz, la presiuni ale gazului tampon de cätiva 
centimetri. Liniile foarte fine pentru tranzitiile mentionate au fost 
obtinute atät datoritä duratei de coerentä extinse * cát si a reducerii 
efectului Doppler in prezenta unui gaz stránge. Acest fenomen se 
numeste efectul Dicke [10], dupa autorul care l-a prezis primul. Acest 
efect a fost observat pentru prima datá de Wittke [1 ] care a obtinut o 
reducere a efectului Doppler, cu hidrogen molecular ca tampon, până la 
(Av)', 1,8 kHz. 


Datorită finetei lor, tranzitiile hiperfine \rpl =0>->| mp2 = 0» a 
atomilor alcalini (vezi Tabelul 2) sunt utilizati pentru a construi 
standarde de frecventa [10] — [12]. Aceastá utilizare a fácut necesar, 
de asemenea, un studiu al dependentei de (0,0) frecventá a liniei de 
tranzitie hiperfina a presiunii gazului tampon [3], [10] Scáderea 
semilátimii (0,0) a liniei prin reducerea efectului Doppler are un 
efect mai mic. limitá, deoarece ín timp ce efectul Doppler este redus, 
apar si alti factori care devin dominanti in modificarea látimii de 
jumátate a liniei [3] Un efect este coliziunile atomilor alcalini intre 
ei. In timpul unor astfel de ciocniri, electronul de valentá poate fi 
schimbat si, in consecintä, procesul de radiatie este redus. Prin 
scáderea atát a concentratiei atomilor cát si 


* Cohen-Tannoudji (9) a constatat cá, in prezenta unui gaz stránge, 
ciocnirile atomilor alcalini cu moleculele acestui gaz nu perturbä faza 


de oscilație de radiofrecventä a atomului. Deci, pentru o presiune mare 
a gazului, timpul necesar unui atom neperturbat în regiunea în Care 
este aplicat câmpul de radiofrecventä poate deveni destul de lung. In 
consecinţă, liniile pot deveni destul de fine, deoarece lätimile lor 
depind de durata de coerență - adică de timpul pe care atomul îl 
petrece în câmpul magnetic de radiofrecventä fără a fi perturbat. 
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vitezele atomului (adică prin scăderea temperaturii), jumătatea látimii 
poate fi coborâtă sub limita de jumătate a lätimii atinsă prin 
reducerea efectului Doppler normal. După cum sa menționat, concentrația 
atomică nu poate fi redusă sub anumite limite, deoarece semnalul de 
detectat este mult diminuat. 
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